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Symbol Wert Erläuterungen 
d cm 
Abstand gesamt: d = d0 + dAl bzw. dBN + d1, Abstand 
zwischen Lichtbogen und Substratoberfläche 
d0 cm 
Abstand zwischen Lichtbogen und Austrittspunkt des 
Afterglowplasmas aus der Plasmaquelle, d0 = 2 cm 
d1 cm Arbeitsabstand in offener Atmosphäre 
dAl cm Dicke Remotesystem Al-Flansch, dAl = 3 cm 
dBN cm Dicke Remotesystem BN-Flansch, dBN =  2,5 cm 
dges nm Gesamte Schichtdicke der SiO2-Schicht 
dkompakt nm Schichtdicke der kompakten SiO2-Schicht 




-1 polare Oberflächenenergie 
Edispers mN m
-1 disperse Oberflächenenergie 
Ei eV Untere Energieebene 
Ek eV Obere Energieebene 
Ephoton eV Energie der emittierenden Photonen 
v m min-1 Substrat- bzw. Prozessgeschwindigkeit 
   l min-1 Volumenstrom 
   slm 
Volumenstrom in Standard Liter pro Minute 
(Normbedingung 1013,25 mbar, 293 K), 1 slm = 1,68875 
Pa m³ s-1 
 kg m-1 s-1 Gasviskosität 
ρ kg m-3 Dichte 
Ra nm mittlere Rauheit 
Rd nm m min
-1 dynamische Abscheiderate 







Al AlMgSi1 kaltgewalzt 
Al-Flansch Flansch bzw. Remotesystem gefertigt aus AlMgSi1, hartanodisiert 
BN Bornitrid 
BN-Flansch Flansch bzw. Remotesystem teilgefertigt aus Bornitrid 
CFK Carbon-faserverstärkter Kunststoff 
CIPASS Combined Ignition by Pilot Arcing and Successive Switching 
CVD Chemical Vapour Deposition 
DC Direct current 
e- Freies Elektron 
FTIR Fourier-transformierte-Infrarot-Spektroskopie 
LARGE Long Arc Generator 
OES Optische Emissions Spektroskopie 
HMDSO Hexamethyldisiloxan 
MFC Massenflussregler 
Peel Ply Trennfolien bei CFK-Material 
PG Plasmagas 
PP Polypropylen 
PPS Pulsed Power Supplies 
REM Rasterelektronenmikroskopie 
RT Raumtemperatur 
r. F. relative Feuchte 
SPS speicherprogrammierbaren Steuerung 
TEOS Tetraethoxysilan 
Topcon Stromgenerator der Firma Regatron AG 
 




1. Einleitung - Motivation 
 
Die Oberflächenmodifizierung mittels Plasma bei Atmosphärendruck ist eine bekannte und 
etablierte Technologie. Sie gewinnt aktuell aufgrund der rasanten Markt- und Entwicklungstrends 
im Automotive-  und Luftfahrttechnikbereich im Gebiet der Leichtbau-Komposite mit ihren hohen 
Anforderungen an Neuentwicklungen immer mehr an Bedeutung. Eine Forderung, die oftmals an 
diese Plasmaquellen gestellt wird, ist die Behandlungsmöglichkeit großer Oberflächen bei 
gleichzeitig variierenden Arbeitsabständen von einigen Zentimetern für die Bearbeitung fertiger 
Bauteilgruppen. Diese Forderung kann derzeit nur durch die LARGE-Plasmaquelle (Long Arc 
Generator) erfüllt werden. Es besteht ein Defizit an Atmosphärendruck-Plasmaquellen die beide 
Anforderungen erfüllen. Die LARGE-Plasmaquelle wird in dieser Arbeit als Verfahren zur 
großflächigen Oberflächenmodifizierung untersucht und weiterentwickelt. Mit ihr sind Flächen 
mit einer Breite  350 mm bearbeitbar. Das Grundkonzept wurde an der Universität der 
Bundeswehr München entwickelt und die erste Plasmaquelle gebaut [1] [2] [3] [4]. Im Jahr 2000 
erwarb das Fraunhofer-Institut IWS die Lizenz zur Nutzung und Optimierung dieser Plasmaquelle. 
Seitdem wurde kontinuierlich und in dieser Arbeit intensiv an den elementaren Bestandteilen der 
Plasmaquelle, dem Gasverteiler, den Elektroden, dem Neutrodenblock, der Steuerung und dem 
Prozesscontrolling weiter gearbeitet und so systematisch eine Plasmaquelle entwickelt, die für die 
industrielle Überführung bereit ist [5]. Mit der LARGE-Plasmaquelle ist eine Atmosphärendruck-
Plasmaquelle entwickelt worden, bei der ein Lichtbogen zur Aktivierung von Gasen genutzt wird. 
Der Lichtbogen wird über mehrere Zentimeter linear zwischen zwei Elektroden generiert und von 
Prozessgasen umströmt. Diese erzeugen beim Austritt aus der Plasmaquelle ein 2-dimensionalles, 
fächerähnliches Plasma (Abbildung 18 rechts), das zur großflächigen 
Plasmaoberflächenmodifizierung verwendet wird.  
 
Haupteinsatzgebiete der Plasmabehandlung bei Atmosphärendruck sind die Feinreinigung, die 
Aktivierung und die Funktionalisierung von Oberflächen, siehe Abbildung 1. Weniger verbreitet 
aber immer stärker nachgefragt ist das Einsatzgebiet der Plasmatechnologie zur Abscheidung von 
Funktionsschichten vorwiegend oxydischen Systemen zur Haftvermittlung. Dieses Gebiet stellt vor 
allem bezüglich langzeitstabilem Betrieb und Erzeugung energiereicher Plasmen zur 
Schichtgenerierung eine Herausforderung dar. Es gibt gegenwärtig keine großflächige 
Atmosphärendruck-Plasmatechnologie auf dem Markt, mit der alle vier genannten Einsatzgebiete 
gleichzeitig bedient werden können. Mit der LARGE-Plasmaquelle kann diese Marktlücke 
geschlossen werden. 
2  Einleitung - Motivation 
 
Abbildung 1: Einsatzgebiete für die Plasma-Oberflächenmodifizierung bei Atmosphärendruck und 
untersuchte Anwendungsgebiete 
Für viele Anwendungen müssen Oberflächen großflächig und mit ausreichend hoher 
Geschwindigkeit von einigen cm² m min-1 modifiziert werden, beispielsweise für die Herstellung 
von Verbundmaterialien, die Lackierung von Polymeren in der Automobil- und Möbelindustrie 
oder die Vorbehandlung von Metalloberflächen zum Kleben in der Luft- und Raumfahrttechnik. 
Leichtbaustrukturen sind der Schlüssel für die nächste Generation von Flugzeugen, die künftig 
eine verbesserte Effizienz und eine geringere Umweltbelastung (CO2- und NOx-Emission) durch 
die Reduktion des Kraftstoffverbrauchs aufweisen müssen. Diese Strukturen können durch 
verstärkten Einsatz von CFK- und Hybridstrukturen (CFK / Leichtmetalle) realisiert werden. Die 
Verbindungstechnik Kleben stellt dabei ein zusätzliches Potenzial zur Gewichtseinsparung bei 
gleichzeitiger hoher Gestaltungsvielfalt dar. Durch diese kann das standardisierte Nieten ersetzt 
werden. Verkleben ist jedoch ein sehr sensitiver Prozess hinsichtlich der 
Oberflächenbeschaffenheit der Komponenten vor dem Auftragen des Klebstoffes. Es müssen mit 
einem ausgesuchten Vorbehandlungsverfahren sowohl eine geeignete Morphologie als auch 
bestimmte chemische Eigenschaften auf der Oberfläche erzeugt werden. Die Atmosphärendruck -
Plasmatechnologie bietet sich dafür an und wurde in der Literatur schon umfangreich 
beschrieben. Für all die Einsatzgebiete nutzt man die hohen Energien von freien Radikalen sowie 
dissoziierten und atomaren Spezies des Plasmas, die durch die jeweilig zum Einsatz kommende 
Plasmaquelle erzeugt werden. In dieser Arbeit soll die LARGE-Plasmatechnologie für die vier 
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Die Aufgabe in dieser Arbeit war es, das Potenzial der LARGE-Plasmaquelle für die großflächige 
Oberflächenmodifizierung zu evaluieren. Als „großflächig“ wird eine Oberflächenbehandlung in 
dieser Arbeit bezeichnet, wenn Flächen mit einer Breite  150 mm mit einer Geschwindigkeit von 
10 - 100 m min-1 bearbeitet werden können. Die Evaluierung erfolgte an industrierelevanten 
Applikationen aus den Bereichen Beschichtung, Aktivierung, Funktionalisierung und Reinigung. 
Untersucht wurden die:  
(a)  Abscheidung von SiO2-Haftvermittlerschichten für das strukturelle Kleben von 
Titanlegierungen,  
(b)  Beseitigung von Trennmittelrückständen und Verbesserung der Adhäsion beim 
Kleben von CFK-Materialien,  
(c)  Verbesserung der Adhäsion von wasserbasierten Lacken auf Polypropylen sowie  
(d)  Beseitigung von Ölrückständen (Entfettung) auf Aluminium 
Dazu musste die LARGE-Plasmaquelle den Applikationen angepasst und das jeweilige 
Prozessfenster abgesteckt werden. Es wurde eine Anlage aufgebaut, bei der die LARGE-
Plasmaquelle erstmalig in einem offenen System betrieben wird. Bis dahin wurde die LARGE-
Plasmaquelle im geschlossenen Reaktor unter inerter N2-Atmosphäre zur Abscheidung von SiN-
Schichten [6] und zum Ätzen von Wafern [7] für die Photovoltaik eingesetzt. Mit den 
ausgewählten Applikationsbeispielen sind Optimierungsarbeiten der Plasmaquelle notwendig, die 
in Abbildung 2 zusammengefasst sind. 
 
Abbildung 2: Optimierungsaufgaben an der LARGE-Plasmaquelle für den Einsatz zur großflächigen 
Oberflächenmodifizierung 
Die LARGE-Plasmaquelle soll mit dieser Arbeit marktreif für die großflächige 
Oberflächenmodifizierung an offener Atmosphäre und konkurrenzfähig zu etablierten 
Plasmaquellen entwickelt werden. Dazu müssen folgende für die LARGE-Plasmatechnologie 
kritische Parameter bearbeitet werden: 
o Für einen kontinuierlichen und industriellen Einsatz ist ein stabiler Betrieb der 
Plasmaquelle mit einer homogenen Plasmagenerierung unabdingbar. Dies ist nur mit 
einem stabilen Lichtbogen möglich. Die Stabilisierung eines linearen Lichtbogens stellt 
eine sehr große Herausforderung dar. Gegenwärtig wird ein linearer Lichtbogen über 
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4  Ziel der Arbeit 
o Der Betrieb der Plasmaquelle erfolgte bisher mit einem Plasmagasgemisch, das zur 
Stabilisierung des Lichtbogens einen Argon-Anteil von mindestens 50 % enthielt. Dies 
schränkte die Variabilität der Plasmagaszusammensetzung stark ein und ist gleichzeitig für 
die meisten Applikationsfelder ein wirtschaftliches Ausschlusskriterium (Argon-Gaspreis). 
Deshalb musste eine Reduktion des Argon-Gasanteils erreicht werden. 
o Die Funktionalisierung einer Oberfläche ist mit der Erzeugung funktioneller Gruppen oder 
einer Schichtabscheidung verbunden. Dazu müssen dem Plasma Precursoren, d. h. 
Ausgangsverbindungen, die alle zur Funktionalisierung bzw. Schichtbildung erforderlichen 
Komponenten enthalten, zugegeben werden. Die Einspeisungsart und -weise ist 
entscheidend für das Erreichen der erwünschten Eigenschaften. Es galt, diese 
sogenannten Remotesysteme1 zu evaluieren und an die Applikationsfelder anzupassen. 
 
1.2. Ziel der Arbeit 
 
Ziel der Arbeit ist es, die LARGE-Plasmaquelle für den Einsatz der großflächigen 
Oberflächenmodifizierung bei Atmosphärendruck zu untersuchen, zu evaluieren und anzupassen. 
Das Plasma ist das Werkzeug zur Oberflächenmodifizierung. Um es einsetzten zu können, müssen 
dessen Eigenschaften und Wechselwirkungen mit der zu modifizierenden Oberfläche untersucht 
und die Mechanismen verstanden werden. Mit welchen Prozessparametern und wie können die 
Prozesse gesteuert werden? Ziel der Arbeit ist es, zu zeigen für welche Atmosphärendruck-
Plasmaanwendungen die LARGE-Plasmaquelle einsetzbar ist und wo ihr Potenzial aber auch ihre 
Grenzen liegen. Dazu soll für vier ausgewählte  Applikationsbeispiele das Prozessfenster ermittelt 
und durch anwendungsrelevante Prüfverfahren die Ergebnisse bewertet werden. Für die 
industrierelevanten Applikationsbeispiele werden spezifische Anforderungen an den 
Atmosphärendruck-Plasmaprozess definiert, siehe Kapitel 5.1.1, 5.2.1, 5.3.1 sowie 5.4.1. Aus den 
Anforderungen ergeben sich zusammengefasst folgende Punkte, die erfüllt werden müssen: 
o Die Behandlung großer Flächen (150 mm Arbeitsbreite, 10 - 100 m min-1 
Prozessgeschwindigkeit) 
o Die Verwendung der Plasmatechnologie in einem größeren Abstandsbereich für die 
Bearbeitung von 3D-Bauteilen (Abstandsbereich von einigen Zentimetern) 
o Die Einsatzmöglichkeit verschiedenster Prozessgase für die Erzeugung einer Vielzahl von 
spezifischen funktionellen Oberflächengruppen 
o Die Integration der Plasmaquelle in die Prozesskette, z. B. in Form einer Installation an 
einen Roboterarm. 
 
Dazu muss die LARGE-Plasmaquelle selbst sowie ihre Stromversorgung optimiert und angepasst 
werden. Im Detail betrifft dies die Baugruppen Gasverteiler, Elektroden und Remotesystem der 
Plasmaquelle. Durch die Weiterentwickelung und Anpassung dieser wird es erst möglich, die 
gesetzten Ziele zu erfüllen. 
 
Im Ergebnis dieser Arbeit soll der aktuelle industrielle Einsatzbereich der LARGE-Plasmaquelle 
anhand von vier ökonomisch interessanten Applikationen evaluiert werden. Ein Fokus gilt dem 
Nachweis von Alleinstellungsmerkmalen gegenüber den bestehenden Technologien. 
   
                                               
1 Mit dem Remotesystem können dem Plasma Precursoren in gasförmiger, flüssiger oder fester Form 
(pulverförmig) zugegeben werden. Ziel ist es, die Remotemedien außerhalb der Plasmaquelle optimal mit 
dem Plasmagas zu vereinen, ohne dass das Gesamtsystem dadurch beschädigt wird, siehe Kapitel 4.3. 
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2. Stand der Technik 
2.1. Verfahren zur großflächigen Gasphasen-Oberflächenmodifizierung bei 
Atmosphärendruck 
 
Eine großflächige Oberflächenmodifizierung mit Plasmatechnologie ist nicht nur für 
Bandmaterialien bzw. plane Oberflächen gefragt, sondern oftmals auch an fertigen Baugruppen. 
Nur sehr wenige Plasmatechnologien, die bei Atmosphärendruck arbeiten, erfüllen dieses 
Kriterium. In diesem Abschnitt sollen exemplarisch die gegenwärtig zum Einsatz kommenden 
Verfahren zur großflächigen Oberflächenmodifizierung für die SiO2-Schichtabscheidung und zur 
Funktionalisierung von Polymeren gegenübergestellt werden. Es werden die Vor- und Nachteile 
der Verfahren aufgezeigt, um den Bedarf einer neuartigen großflächigen 
Plasmaoberflächentechnologie zu demonstrieren. 
 
SiO2-Haftvermittlerschichten werden gegenwärtig bei Atmosphärendruck mit Plasmajet- oder 
Pyrolyseverfahren großflächig auf Metalloberflächen aufgebracht.  
Die Oberflächenfunktionalisierung von Polymeren zur Verbesserung der Adhäsion von 
Lacksystemen erfolgt derzeit großflächig durch eine Beflammung der Oberfläche. Das Prinzip 
entspricht dem der Flammenpyrolyse ohne Zugabe von Precursoren. Vor- und Nachteile der 
etablierten Verfahren für die zwei genannten Applikationen sind in  
Tabelle 1 zusammengefasst.  
Die Oberflächenaktivierung von CFK zur Beseitigung von Trennmitteln und Vorbereitung zum 
strukturellen Kleben erfolgt derzeit vorwiegend manuell durch Schleifen [8] [9]. 
Atmosphärendruck-Plasma- sowie Laserverfahren sollen das mechanische Verfahren ablösen und 
sind Gegenstand von aktuellen Forschungsaktivitäten. 
Die Oberflächenfeinreinigung erfolgt bei dem betrachteten Applikationsbeispiel nasschemisch mit 
anschließender Trocknung im Ofen. Für die großflächige Feinreinigung von Oberflächen werden 
Niederdruck-Plasmaverfahren industriell eingesetzt [10] [11]. 
Ein Verfahren das alle vier in der Arbeit zu diskutierende Applikationsfelder gleichzeitig abdeckt, 
ist derzeit nicht auf dem Markt verfügbar. 
 
Tabelle 1: Vor- und Nachteile der derzeit im Einsatz befindlichen Verfahren zur Oberflächenmodifizierung 
bei Atmosphärendruck 









Vorteile  Arbeitsabstand bis 8 cm 
 Brennerbreite bis 1,6 m 
 Leicht automatisierbarer 
Prozess 
 Arbeitsabstand 1 - 2 cm 
 Brennerbreite bis 1,6 m 
 Leicht automatisierbarer 
Prozess 
 Prozessgas Druckluft 
 Leistungsbereich 1 -10 kW 
 Leicht automatisierbarer 
Prozess 
 Etabliertes Verfahren 
Nachteile  Geringe Variabilität im 
Prozessgas (Gasart, 
Mischungsverhältnis) 
 Flammenchemie für neue 
komplexe Polymere 
unzureichend  
 Kein Sauerstoff-freier Prozess 
möglich 
 Nur oxydische Systeme 
möglich 
 Geringe Variabilität bei 
Prozessgas- und 
Precursorwahl => damit 
eingeschränkte Vielfalt der 
abscheidbaren Verbindungen 
 Hoher Energiebedarf 
 Bildung großer Mengen 
Kohlenstoffdioxid 
 Punktquelle  < 2 cm; für 
große Flächen „Plasma-Jet 
Cluster“ notwendig 
 Maximaler Arbeitsabstand 
10 mm  
 Düsenverschleiß 
 
6  Verfahren zur großflächigen Gasphasen-Oberflächenmodifizierung bei Atmosphärendruck 
 
Die Zusammenstellung zeigt, dass für die SiO2-Schichtabscheidung ein Defizit für die großflächige 
Behandlung von 3D-Oberflächen besteht. Für die Polymeraktivierung war die Beflammung bisher 
gut geeignet, aber für die Anwendung an immer komplexer werdenden Polymersystemen ist ihre 
Leistungsgrenze erreicht. Mit diesem Verfahren können nicht alle erforderlichen funktionellen 
Gruppen erzeugt werden. Das Potenzial für eine Verbesserung des Verfahrens ist gering.  
All diese Punkte erfordern die Entwicklung alternativer großflächiger Oberflächenverfahren. Die 
Plasmatechnologie bei Atmosphärendruck stellt für die genannten Beispiele eine 
Schlüsseltechnologie dar. Mit der LARGE-Plasmaquelle ist eine Plasmatechnologie gegeben, mit 
der die Einsatzgebiete Feinreinigung, Aktivierung und Funktionalisierung sowie 
Schichtabscheidung bedient werden können.  
 
Das Plasmaverfahren mittels LARGE-Plasmaquelle ist den bei Atmosphärendruck mittels Plasma 
angeregten CVD-Verfahren (AP-PECVD, engl. atmospheric pressure - plasma enhanced chemical 
vapor deposition) zuzuordnen. Es stellt eine Weiterentwicklung des klassischen 
Plasmaspritzverfahrens dar und kann mit ihrer Charakteristik zwischen der Flammenpyrolyse und 
dem Plasmaspritzverfahren eingeordnet werden. Um eine Einordnung des Verfahrens mit der 
LARGE-Plasmaquelle zu ermöglichen, werden nachfolgend diese beiden Verfahren kurz 
beschrieben. Im direkten Wettbewerb steht das Verfahren mit der LARGE-Plasmaquelle dem 
Plasma-Jet-Verfahren gegenüber. Dieses soll ebenfalls kurz erläutert werden. Zur Verdeutlichung 
der Unterschiede und Grenzen der vorgestellten Verfahren werden die wichtigsten 




Die Flammenpyrolyse (englisch combustion chemical vapor deposition, CCVD) ist ein Verfahren 
zur Abscheidung funktioneller dünner Schichten bei Atmosphärendruck. Unter Pyrolyse versteht 
man die thermische Zersetzung von chemischen Verbindungen bei hohen Temperaturen 
(> 500 °C). Es wird hauptsächlich zur SiO2-Schichtabscheidung für Haftvermittlung eingesetzt. Die 
Schichtdicken liegen für diese Anwendung üblicherweise im Bereich von 5 - 50 nm. Es handelt 
sich dabei um rein anorganische amorphe SiO2-Schichten, da die hohe Flammentemperatur die 
typischerweise eingesetzten Precursoren wie HMDSO, TEOS oder TMS vollständig zersetzt. Eine 
Steuerung der chemischen Schichtzusammensetzung durch die Wahl des Precursores ist schwer 
bis gar nicht möglich. 
Bei der Flammenbeschichtung wird einem Brenngas, z. B. Propan, eine zur Erzeugung der 
gewünschten Schicht geeignete Ausgangsverbindung (Precursor) zugesetzt. Als Precursoren 
eignen sich vor allem metallorganische Verbindungen wie beispielsweise Silane, Siloxane und 
Metallalkoholate. Diese enthalten die gewünschte Metalloxidverbindung und sind durch ihre 
organischen Liganden leicht aktivierbar. Die zur Umsetzung des Precursors benötigte Temperatur 
wird durch die Verbrennung des Brenngases und die daraus resultierende Flamme erzeugt. Der 
Precursor wird üblicherweise als Dampf oder Aerosol dem Brenngas-Luft-Gemisch beigefügt. Dies 
erfolgt über Gassteuerungsanlagen, die eine präzise Dosierung und optimale Durchmischung 
gewährleisten. Durch die Verbrennungsenergie zerfallen die Precursoren und bilden reaktive 
Spezies. Diese reagieren chemisch miteinander und bilden auf der Substratoberfläche eine 
funktionelle Schicht aus. Die Flamme wird in geringem Abstand (optimal 10 mm) über das zu 
beschichtende Substrat bewegt. Da das Substrat nur kurz mit der Flamme in Berührung kommt, 
ist die thermische Belastung gering. In der Literatur werden für die Oberflächentemperatur Werte 
von 200 - 400 °C angegeben. Diese sind abhängig vom Gas-Mischungsverhältnis [12]. Die 
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Kontaktzeit zwischen Substratoberfläche und Flamme sowie der Arbeitsabstand bestimmen das 
Schichtwachstum. Die Flamme wird in zwei Bereiche unterteilt: die Primärflamme und die 
Sekundärflamme. Im Primärbereich existiert eine reduzierende Atmosphäre. Hier findet die 
Verbrennung statt. Im Sekundärbereich erfolgt die Beschichtung oder Vorbehandlung in einer 
oxidierenden Atmosphäre. In Abbildung 3 ist eine schematische Darstellung der Flammenpyrolyse 
zu sehen. 
 
Abbildung 3: Schematische Darstellung des Flammenpyrolyse-Verfahrens 
Eine Vielzahl von Prozessparametern wie Volumenströme der Prozessgase, Arbeitsabstand, 
Verfahr-Geschwindigkeit und Anzahl der Zyklen, können die Schichteigenschaften (z. B. 
Schichtdicke und Rauheit) beeinflussen. „Allgemein lässt sich sagen, je größer der Volumenstrom 
des Precursors ist, desto rauer werden die abgeschiedenen Schichten. Eine theoretische 
Vorhersage der Schichteigenschaften über die Prozessparameter von einer Beschichtung ist nur 
schwer durchführbar [13]“. 
Entscheidenden Einfluss auf die Schichtabscheidung hat der Aufbau des Brenners bzw. die daraus 
resultierende Gasströmung. Die prinzipielle Funktionsweise eines Brenners stellt sich wie folgt dar: 
Das Brenngas-Luft-Gemisch wird in eine Staukammer mit einem Prallblech zum Druckausgleich 
geleitet. In dieser wird es gleichmäßig verteilt. Durch kleine Löcher oder Schlitze gelangt das 
Gasgemisch in die Brenneröffnung und wird dort gezündet. Die Leistung pro Arbeitsbreite eines 
Flammenpyrolyse-Brenners ist abhängig vom Brenneraufbau und variiert von 0,3 - 0,8 kW cm-1 
Brennerlänge bei Lochbrennern und bis 0,05 - 0,1 kW cm-1 bei Schlitzbrennern [13]. Mit der 
Flammenpyrolyse können lediglich oxydische Schichtsysteme abgeschieden werden. Da 
prinzipbedingt die Flamme selbst immer Sauerstoff zur Verbrennung benötigt.  
Wie zu Beginn beschrieben wird das Verfahren hauptsächlich zur SiO2-Schichtabscheidung für 
Haftvermittlung eingesetzt. Die Duktilität der rein anorganischen amorphen SiO2-Schichten kann 
bei diesem Verfahren nicht eingestellt werden, da keine CHx-Gruppen eingebaut werden können. 
Zur Erzeugung der Schichten wird die Flamme mehrmals über die Oberfläche geführt. In der 
Flamme werden SiO2-Partikel generiert. Diese agglomerieren auf ihrem Weg zum Substrat und 
bilden dann eine geschlossene Schicht auf der Oberfläche aus. Aufgrund dieses 
Schichtbildungsmechanismus werden keine 100 %ig porenfreien Schichten abgeschieden. Die 
Schichten sind außerdem relativ rau. Allgemein kann gesagt werden, dass die Rauheit linear mit 
der Dicke der SiO2-Schicht ansteigt. Untersuchungen zeigten, dass nur ca. 30 % der in der 
Gasphase generierten Partikel zur Schichtbildung beitragen, während der Rest über die 
Abgasentsorgung abgeführt wird. Ein Nachschalten von Filtern und Wäschern ist jedoch nicht 
zwingend notwendig, da Siliziumdioxid nicht umweltgefährlich ist. Schichten, die im optischen 
Bereich zum Einsatz kommen sollen, müssen jedoch vor der Weiterbearbeitung gereinigt werden, 
Substrat
Precursor Brenngas 
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so dass die losen SiO2-Partikel beseitigt werden [14]. Die Flammenpyrolyse ist ein einfaches und 
gut skalierbares Verfahren zur Oberflächenbehandlung in oxidativer Atmosphäre. Es ist jedoch 
prinzipbedingt nicht in sauerstofffreien Atmosphären einsetzbar, wie sie beispielsweise zur 
Oberflächenvorbehandlung von Aluminium zur Metallisierung aus aprotischen Lösungen oder für 
die Schichtabscheidung sauerstofffreier Schichtsysteme wie SiN notwendig sind [12] [13] [15] [16] 
[17] [18] [19]. 
2.1.2. Plasmabrenner für Plasmaspritzverfahren 
Mittels Plasmaspritzen werden vorwiegend keramische Schichten im Bereich von 100 - 500 µm 
auf Metalle, Glas und Keramik aufgebracht. Der Schwerpunkt dabei liegt in der Abscheidung von 
Oxidkeramiken. Die gespritzten Schichten zeichnen sich durch hohe Dichten und Haftfestigkeiten 
sowie stoffspezifisch hohe Härte und chemische Beständigkeit aus. Es gehört zu den etablierten 
Oberflächentechnologien für vielfältige industrielle Anwendungen. 
Kernstück der Plasmabrenner beim Plasmaspritzen ist ein Lichtbogen, der durch ein 
Hochfrequenzfeld zwischen Anode und Kathode (jeweils bis zu drei Stück) gezündet wird 
(Abbildung 4). Das durch den Plasmabrenner strömende Gas oder Gasgemisch (Argon, Stickstoff, 
Wasserstoff oder Helium) wird durch den Lichtbogen dissoziiert und ionisiert. Es werden dabei 
Ionisierungsgrade von bis zu 50 % erreicht [20]. Das Prinzip der Lichtbogen-Anströmung und -
Umströmung ist dem der LARGE-Plasmaquelle verwandt. Die Leistung der Bogensäule wird durch 
den vorgegebenen Bogenstrom und die daraus resultierende Bogenspannung gesteuert. Die 
Bogenspannung wird durch die temperaturabhängige Leitfähigkeit des Gases bestimmt. 
Aufgrund der gegenseitigen Wechselwirkung zwischen Brennerleistung, Plasmatemperatur und 
der daran gekoppelten Leitfähigkeit kommt es zu einem stabilisierenden Effekt, welcher einen 
kontinuierlichen Betrieb bei konstanter Leistung ermöglicht. Beim Umströmen des Lichtbogens 
wird das Prozessgas auf bis zu 16000 K aufgeheizt und ionisiert. Es enthält einen deutlichen 
Anteil an freien Ladungsträgern wie Ionen oder Elektronen und wird zum Aufschmelzen von 
vorwiegend 5 - 120 µm großen Pulverpartikeln oder Nanopulverpartikeln aus Suspensionen 
verwendet. Das Pulver bzw. die Suspension wird außerhalb der Düse eingespeist. Der 
Plasmastrom reißt die Pulverteilchen mit und schleudert sie auf die zu beschichtende Oberfläche. 
Die schmelzflüssigen Spritzpartikel werden beim Aufprall auf die Bauteiloberfläche zu kleinen 
Lamellen deformiert und erstarren auf dem kälteren Substratwerkstoff. Hierbei kommt es zu einer 
mechanischen Verklammerung mit dem Untergrund, was ein Haften der einzelnen Lamellen 
ermöglicht und die Haftung der einzelnen Lamellen untereinander verstärkt. Durch die 
kontinuierliche Überlagerung der auftreffenden Partikel kommt es zur Schichtbildung im µm-
Bereich (10 - 1000 µm). Für die Schichtqualität sind die Geschwindigkeit, die Temperatur aber 
auch die Zusammensetzung des Plasmagases von Bedeutung. 
 
Abbildung 4: Schematische Darstellung Plasmaspritzen nach Sulzer, entnommen aus [21] 
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Das Plasmaspritzen gehört wie auch das Lichtbogen-, Drahtflamm-, Pulverflamm- und 
Hochgeschwindigkeitsspritzen zu den thermischen Spritzverfahren. Diese konventionellen 
Verfahren unterscheiden sich grundlegend in der thermischen und kinetischen Energie, mit der 
die Spritzpartikel jeweils auf das Substrat aufgebracht werden. Die thermische Energie wird durch 
die erreichbare Flammentemperatur bestimmt, und die kinetische Energie erhält das Teilchen aus 
der Gasgeschwindigkeit. Das Plasmaspritzen gehört zu den Verfahren mit der höchsten 
thermischen Energie (Gastemperatur 12000 - 16000 K, Partikeltemperatur 1600 - 3300 K) bei 
gleichzeitig hoher kinetischer Energie der Pulverteilchen (Partikelgeschwindigkeiten bis 450 m s-1) 
[20] [21] [22] [23]. 
2.1.3. Plasma-Jet 
Plasma-Jet-Brenner werden für die lokale Oberflächenaktivierung, -funktionalisierung und -
reinigung eingesetzt. Sie werden vorwiegend an Robotern installiert zur Behandlung von 
Konturen fertiger Bauteile zum anschließenden Verkleben, Verlöten oder Lackieren. 
Bei den Plasma-Jet-Brennern handelt es sich um punktförmige Plasmaquellen, die bei 
Atmosphärendruck arbeiten. Zur Oberflächenmodifizierung wird deren stoßbestimmtes stark 
relaxierendes Afterglowplasma verwendet. Der Prozess ist seit ca. 10 Jahren industriell etabliert. 
Weltweit sind ungefähr 20 bis 30 kommerzielle Plasma-Jet-Systeme zur Plasma-
Oberflächenmodifizierung erhältlich [24]. Das Prinzip des Plasma-Jet-Brenners mit den Angaben 
der wichtigsten Parameterbereiche, ist in Abbildung 5 zu sehen. Die verfügbaren Plasmaquellen 
unterscheiden sich erheblich in ihrer Anregungsart (Gleichspannung bis Radiofrequenz), ihren 
Abmessungen und der Elektrodengeometrie. 
 
 Anregung durch: Gleichspannung  Radiofrequenz 
 Elektrodenanordnung: kapazitiv  induktiv 
 Gasart: Druckluft  Edelgas 
 
 Temperatur: RT  1000 °C 
 Behandlungsdauer: ms  s 
 Abgase: NO  O3 
Abbildung 5: Prinzip-Darstellung eines Plasma-Jet-Systems 
Den deutschen Markt führen die Plasma-Jet-Brenner der Firma Plasmatreat an. Bei diesen 
Brennern wird eine elektrische Entladung zwischen der Elektrode und dem Edelstahlgehäuse des 
Brenners, der als Gegenelektrode fungiert, generiert. So wird beispielsweise bei dem Plasmatreat-
Brenner AS400 der Lichtbogen mit einem Hochfrequenz-Plasmagenerator (Impulsentladungs-
Doppelresonanz-System) bei einer Anregungsfrequenz von 15 - 25 kHz mit einer maximalen 
Leistung von 1 kW erzeugt [25]. Die Puls-Pause-Zeiten sind zwischen 0 - 100 % variierbar. 
Dadurch wird der Ausgangs- bzw. Endpunkt der Entladung ständig geändert und der lokal sehr 
hohe Leistungseintrag pro Fläche in die Elektrode reduziert. Diese Maßnahme verringert das 
Absputtern des Elektrodenmateriales. Das Prozessgas, meistens Druckluft oder reiner Stickstoff, 
strömt durch eine Lochblende in den Entladungsbereich ein. Die Bohrung ist geneigt ausgeführt, 
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schraubenförmig durch den Entladungsraum, siehe Abbildung 6. Durch die Rotation des Gases 
wird die Lichtbogenentladung stabilisiert. Das Prozessgas wird im Entladungsraum aktiviert und 
durch den Düsenkopf ausgetrieben. Eine eingebrachte Gitterstruktur im Düsenkopf und die 
Generatoreinstellung sowie der Abstand zwischen Düse und Substrat bewirken, dass ein 
potentialfreies Plasma realisiert wird. Üblicherweise werden Generatoren mit einer Leistung von 
300 W bis 2 kW für die Plasma-Jet-Anlagen eingesetzt [26] [27]. 
 
Abbildung 6: Funktionsprinzip der Plasmaerzeugung des Plasmatreaters AS 400, entnommen aus [27] 
Zur Plasmamodifizierung von Oberflächen wird hier ebenfalls das Afterglowplasma verwendet 
[28]. Die Spotgröße des Plasmastrahles ist von der Plasmadüse abhängig. Unterschieden werden 
zwei Grundformen: die rotierende (max.  22 mm) und die stehende Düse (max.  10 mm) [29] 
[26]. Weiterhin gibt es für die Schichtabscheidung einen Düsenaufsatz zur Monomer-Einspeisung, 
der im Patent EP1230414 dargestellt wird. Der Precursor wird außerhalb des Plasmabrenners 
eingespeist, um eine Verschmutzung bzw. ein Zusetzen der Düse zu verhindern. Typisch für 
Afterglowplasmen ist das Absinken der Temperatur mit zunehmendem Abstand zum 
Generierungspunkt. Ursache ist die Rekombination der Plasmabestandteile. In Abbildung 7 sind 
die Ergebnisse einer Temperaturmessung mittels Thermoelement im Afterglowplasma für die 
Abstände 0 - 15 mm zwischen Düsenöffnung und Thermoelement dargestellt. Direkt nach 
Verlassen der Plasmadüse wurden Temperaturen von fast 1200 °C für ein Druckluft-
Afterglowplasma bestimmt. Diese sinken mit zunehmendem Abstand exponentiell bis auf 350 °C 
bei 10 mm ab. 





Abbildung 7: Temperaturmessung des Afterglowplasmas in Abhängigkeit vom Abstand zur Plasmadüse; 
Parameter: Plasmatreat-Brenner beim Fraunhofer-Institut IFAM, stehende Düse  5 mm, 17 - 22 kHz, 20 kV, 
1 - 2 kW, 10 -  50 slm Druckluft aus [29] 
2.1.4. Einordnung der LARGE-Plasmaquelle 
Das Plasmaverfahren mit der LARGE-Plasmaquelle kann hinsichtlich der Teilchenenergie im Plasma 
zwischen Plasmaspritzen und Plasma-Jet-Verfahren eingeordnet werden. Für ein effizientes 
Arbeiten ist bei der großflächigen Oberflächenmodifizierung neben der Energie vor allem die zu 
behandelnde Fläche pro Zeiteinheit entscheidend. Prinzipbedingt sind mit dem Plasmaspritz- und 
dem Plasma-Jet-Verfahren Kreisflächen mit einem Durchmesser von maximal 22 mm (Spotgröße) 
behandelbar. Das LARGE-Plasma-Verfahren ist bezüglich Arbeitsbreite deshalb nur der 
Flammenpyrolyse direkt gegenüberstellbar, mit der ebenfalls Flächen von mehreren Zentimetern 
pro m min-1 behandelt werden können. In der nachfolgenden Tabelle werden ausgewählte 
Parameter der Verfahren Plasmaspritzen, Plasma-Jet und Flammenpyrolyse dem des LARGE-
Plasma-Verfahrens gegenübergestellt. Die Verfahren unterscheiden sich deutlich hinsichtlich ihrer 
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Tabelle 2: Zusammenfassung prozessrelevanter Parameter für die Oberflächenverfahren: Flammenpyrolyse, 
Plasmaspritzen, Plasma-Jet und LARGE 
 Flammenpyrolyse Plasmaspritzen Plasma-Jet LARGE 
Anregungsprinzip Verbrennung  Lichtbogen 
Radiofrequenz [30] 





3 - 5 zur 
Stabilisierung [31] 
40 [30] bzw. 15 - 25 
[27] 
Nicht gepulst 2 
Teilchenenergie      
/ eV 




1,6 m [32] [33] [14] 
Punktbehandlung bis 




zu  22 mm 
Plasmafächerbreite 
bis 0,35 m  
Leistung pro Meter3    




0,15 m Brennerlänge 
mit einer Düsenreihe 
7200 - 11100 [31] 
Oerlikon Metco, 
APS4 TriplexPro-210 






Helium, Argon + 
Wasserstoff / 
Stickstoff + Pulver 









Mischung aus Argon 





Prozessgasmenge      
/ l min-1 
200 [13] 60 - 900 [22] 10 [24] bis 117 [23] 30 - 250  
Gasflussmenge pro 
Meter / l min-1 m-1 
1000 [13] 6700 - 10000 450 - 5850 200 - 1700 
Prozess-, 
Oberflächen-
temperatur / °C 
200 - 400 [12] [17] < 400 < 450 [23] < 400 
Arbeitsabstand       
/ cm 
0,5 - 3,5 [12] [13] < 13 [31] < 1,5 [26] [35] < 6 
 
Das LARGE-Plasma-Verfahren ergänzt hervorragend die konventionellen Verfahren zur 
Oberflächenmodifizierung. Es kommt zum Einsatz, wenn ein hochenergetisches, großflächiges 
Plasma mit einem hohen Maß an Variabilität bei der Prozessgaswahl gefordert wird. Mit diesem 
Verfahren werden die Applikationsfelder Feinreinigung, Funktionalisierung und 
Schichtabscheidung abgedeckt. In nachfolgender Tabelle wurde eine Bewertung der vorgestellten 
Verfahren hinsichtlich der Einsatzgebiete vorgenommen. 
                                               
2 Entwicklung des Puls Power Supply (PPS) Systems der Firma Regatron ausgenommen, siehe Kapitel 4.4 
3 für die Punktquellen wird als Prozessbreite der Durchmesser der Behandlungsfläche verwendet, da es sich 
bei den anderen Verfahren um schlitzförmige Austrittsflächen handelt, deren Breite im Größenbereich der 
Punktquelle d. h. im mm-Bereich liegt 




Tabelle 3: Bewertung der Oberflächenbehandlung-Verfahren für die die Einsatzgebiete Feinreinigung, 
Funktionalisierung, Aktivierung und Schichtabscheidung 
 Flammenpyrolyse Plasmaspritzen Plasma-Jet LARGE 
Einsatzgebiete     
Feinreinigung + - +++ +++ 
Funktionalisierung 
und Aktivierung 
++ + +++ +++ 




Die Aufgabe in dieser Arbeit war es, das Potenzial der LARGE-Plasmaquelle für die großflächige 
Oberflächenmodifizierung zu evaluieren, d. h., die LARGE-Plasmaquelle den Applikationen (siehe 
Abbildung 1) anzupassen und das jeweilige Prozessfenster abzustecken. Dazu ist es notwendig, 
die Eigenschaften des erzeugten Plasmas und dessen Abhängigkeiten von relevanten 
Prozessparametern zu kennen. Die Optische Emissionsspektroskopie (OES) wurde als Verfahren 
für die Plasmadiagnostik ausgewählt. Mit dieser wurden atomare und molekulare Spezies des 
Plasmas für verschiedenste Plasmagasmischungen, Arbeitsabstände und Prozessgasmengen an 
offener Atmosphäre bestimmt. 
Die Gastemperatur des Plasmas wurde mit S-Typ-Thermoelementen gemessen. Auch dies erfolgte 
für verschiedenste Plasmagasmischungen und Mengen. Der Ort der Temperaturmessung wurde 
durch das Thermoelement selbst limitiert. An offener sauerstoffhaltiger Atmosphäre ist eine 
Temperaturbestimmung mit einem Thermoelement nur bis 1650 °C möglich. Mit dem 
Thermoelement wurde die Gastemperatur des Plasmas bestimmt. 
 
Um die LARGE-Plasmaquelle für die vorgestellten Anwendungen zu evaluieren, müssen 
applikationsrelevante Tests, aber auch grundlegende Analyseverfahren zur Beschreibung der 
Oberflächenmodifizierung durchgeführt werden. Damit ist es möglich, Zusammenhänge zu 
relevanten Prozessparametern herzustellen. Die Verfahren zur Bewertung der 
Plasmaoberflächenmodifizierung wurden in Schichtanalytik- und anwendungsrelevante Test-
Verfahren unterteilt. Im folgenden Kapitel sind die verwendeten Geräte mit ihren Kenndaten 
aufgelistet. 
3.1. Plasmadiagnostik 
Optische Emissionspektroskopie (OES) 
Die Optische Emissionsspektroskopie stellt ein wichtiges Werkzeug in der Plasmadiagnostik dar. 
Mit diesem Messverfahren lassen sich Aussagen über die im Plasma vorhandenen Spezies und 
vorherrschenden Temperaturen und Elektronendichten treffen. Im Plasma geben die angeregten 
Spezies  Energie in Form von Licht ab, welche durch den Übergang von einem höheren auf ein 
niedrigeres Energieniveau freigesetzt wird. Aufgrund der Gesetze der Quantenmechanik finden 
diese Übergänge nur zwischen zwei diskreten Zuständen statt. Das emittierte Licht wird mit der 
OES detektiert und analysiert. Die in den Spektren gemessenen Peaks sind stoffspezifisch, so dass 
im Plasma angeregte Spezies ermittelt werden können. 
Die Optischen Emissionsspektren wurden mit dem Optischen Emissionsspektrometer Triax 550 
von der Firma Horiba Jobin Yvon GmbH aufgenommen. Der registrierte Wellenlängenbereich 
erstreckt sich von 280 - 1000 nm. Die Spektren wurden mit einem 1200er Gitter 
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(1200 Linien mm-1 blazed holographic) aufgenommen. Die eingestellte Spaltbreite betrug 
0,025 mm. Typische Integrationszeiten für ein Spektrum lagen bei 0,5 und 3 s. Das emittierte 
Licht der Entladungen wurde mit einer Lichtleitfaser zum Spektrometer geleitet. Die Lichtleitfaser 
wurde etwa 10 cm neben der Plasmaquelle so platziert, dass der Plasmafächer in der Mitte 
zwischen Kathode und Anode untersucht werden konnte. Zur Kalibrierung der Wellenlänge 
wurde eine Quecksilberdampflampe eingesetzt. 
 
Temperaturmessung 
Die Gastemperatur des Afterglowplasmas wurde mit einem S-Typ-Thermoelement bestimmt. Die 
Thermospannung für ein S-Typ-Thermoelement ist bis 1760 °C nach DIN EN 60 584 – 1 genormt. 
Je nach gewähltem Mantelmaterial können die Thermoelementfühler in chemisch inaktiven, 
oxidierenden oder reduzierenden Umgebungen oder im Vakuum eingesetzt werden. Dabei richtet 
sich die maximale Temperatur nach dem Material mit dem niedrigsten Temperaturgrenzwert. Bei 
dem S-Typ-Thermoelement wird die genormte Materialpaarung Platin-Rhodium / Platin 
verwendet. Es ist für Temperaturen bis 1650 °C in oxidierender Atmosphäre einsetzbar. Bei 
hohen Temperaturen wird es von Halogenen angegriffen. Die Schmelztemperatur der Legierung 
liegt bei 1870 °C [24]. 
 
  
Abbildung 8: Messaufbau zur Temperaturmessung des Afterglowplasmas mit S-Typ-Thermoelementen der 








Bei der spektroskopischen Ellipsometrie wird die Polarisationsänderung von linear polarisiertem 
Licht aufgrund der Reflexion an einer Probenoberfläche wellenlängenabhängig registriert. Das 
reflektierte elliptisch polarisierte Licht  wird dabei hinsichtlich der Phasenverschiebung Δ und des 
Amplitudenverhältnisses Ψ des s- und des p-polarisierten Anteils der Strahlung charakterisiert. 
Der Zusammenhang zwischen der Phasenverschiebung, dem Amplitudenverhältnis, den Vektoren 
der elektrischen Felder des s- und p-polarisieren Anteils der Strahlung Ers und Erp sowie den 
Reflexionskoeffizienten rs und rp wird durch die Grundgleichung der Ellipsometrie, siehe 
Gleichung 1, angegeben.  
Gleichung 1: Grundgleichung der Ellipsometrie 




   
   
 
Die Auswertung der Messwerte der Ellipsometrie (Δ und Ψ) erfolgt mittels optischer 
Simulationsrechnungen. Hierbei wird ein optisches Modell des untersuchten Schichtsystems unter 
Annahme von Startparametern für die optischen Konstanten (Brechungsindizes n, 
Extinktionskoeffizienten k) sowie die Dicken der Schichten (d) erstellt, der theoretische Verlauf 
von Δ und Ψ in Abhängigkeit von der Wellenlänge des Lichtes berechnet und mit den 
gemessenen Werten verglichen. Grundlage der Berechnung stellen die Maxwell- und Fresnel-
Gleichungen dar. Während der optischen Simulation werden die Parameter so lange variiert, bis 
eine hinreichende Übereinstimmung zwischen gemessenen und theoretisch berechneten Werten 
erzielt wird, d. h. bis der mittlere quadratische Fehler (engl. mean square error, MSE) zwischen 
gemessenen und theoretischen Werten minimal wird. Ein MSE-Wert von Null entspricht einer 
vollständigen Übereinstimmung von gemessenen und berechneten Werten. Als Ergebnis der 
spektroskopischen Ellipsometrie werden die optischen Konstanten der Schicht(en) sowie die 
Schichtdicke(n) erhalten. Ebenso können Schichtinhomogenitäten sowie der Probenaufbau 
bestimmt werden. Der Vorteil der Ellipsometrie liegt in ihrer hohen Genauigkeit bei der 
Bestimmung von Schichtdicken ( 0,5 nm + 0,01 d) und komplexen Brechungsindizes von 
Schichtsystemen. Nachteilig sind der komplexe Messaufbau sowie die anspruchsvolle Auswertung 
der erhaltenen Messwerte [36]. 
 
Die spektroskopische Ellipsometrie wurde in dieser Arbeit zur Charakterisierung der SiO2-
Schichten verwendet. Um eine Charakterisierung zu ermöglichen, wurden die SiO2-Schichten auf 
glatten (Ra = 60 nm) 1.4301 Edelstahlblech abgeschieden. Verwendet wurde das Ellipsometer 
VASE von der Firma J. A. Woollam. Die Messungen der Phasenverschiebung und 
Amplitudenverhältnisses erfolgte bei den Einfallswinkeln 65°, 70° und 75° im 
Wellenlängenbereich von 350 - 1050 nm. Zur Auswertung der ellipsometrischen Daten werden 
optische Simulationsrechnungen verwendet. Danach setzt sich die SiO2-Schicht aus einer 
kompakten, direkt auf dem Substrat aufwachsenden SiO2-Schicht, die mittels Cauchy-Modell 
beschrieben wird, und einer daran anschließenden optisch dünneren Deckschicht, für die das 
Effektivmedienmodell – EMA-Modell angewendet wird, zusammen. Die Deckschicht wird aus 
einer Mischung von 50 % SiO2 mit n und k der kompakten Schicht und 50 % eingeschlossener 
Luft in Form von Hohlräumen beschrieben, siehe  
Abbildung 9. Fittparameter waren n + k der kompakten Schicht, die Dicken der kompakten 
Schicht und der dünneren Deckschicht sowie die Schichtdickeninhomogenität. Als feste 
Parameter wurden n + k des Substrates und der Anteil der Luft in der Deckschicht belassen. 
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Abbildung 9: Schichtmodell für die SiO2-Abscheidung mit einem Atmosphärendruck-PECVD-Verfahren 
Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie (FTIR-Spektroskopie) 
Die FTIR-Spektroskopie liefert Informationen zur Struktur, zu Bindungsverhältnissen und zur 
Zusammensetzung von Proben und ist anwendbar auf praktisch alle Materialklassen wie 
Keramiken, Gläser, Kunststoffe und Halbleiter in beliebigen Kombinationen als Multi- und 
Gradientenschichten oder Komposite. Diese können in nahezu beliebiger Form und beliebigem 
Verteilungszustand als kompakte Festkörper, Pulver, Flüssigkeiten oder als Gase vorliegen. Mit der 
FTIR-Spektroskopie können Stoffe identifiziert, Verunreinigungen oder Funktionalisierungen 
nachgewiesen, aber auch optische Eigenschaften wie Brechungsindex und Extinktionskoeffizient 
von Schichten und kompakten Festkörpern im infraroten Spektralbereich ermittelt werden. In 
Abhängigkeit vom untersuchten Medium erfolgen die Messungen in Transmission oder Reflexion. 
In dieser Arbeit wurden die Proben mit dem IRspecXL analysiert. Dieses Gerät wurde im 
Fraunhofer-Institut IWS für große Substrate, d. h. Substrate mit einer Größe von bis 30 x 30 cm2, 
entwickelt. Die FTIR-Reflexionsspektren wurden bei einem Einfallswinkel von 73° mit p-
polarisiertem Licht mit Wellenzahlen zwischen 6000  und 400 cm-1 aufgenommen.  
 
FTIR-ATR (Abgeschwächte Totalreflexion) 
ATR (englisch: attenuated total reflection, deutsch: abgeschwächte Totalreflexion) 
Infrarotspektroskopie ist besonders für die Oberflächenuntersuchung von absorbierenden Stoffen, 
wie z. B. Polymeren oder Lackschichten, aber auch zur Untersuchung von Pasten und 
Flüssigkeiten geeignet. Dabei hat die zu untersuchende Probe Kontakt mit einem 
hochbrechenden Medium. Die IR-Strahlung wird in diesem Medium (ATR-Kristall, Prisma oder 
Faser ohne Mantel) in Totalreflexion geführt. Ein Teil der Strahlung dringt dabei etwas in das 
optisch dünnere Medium (die Probe) ein, welches bei dessen Absorption zu 
transmissionsähnlichen Spektren führt [37]. 
In dieser Arbeit wurde die FTIR-ATR-Spektroskopie zur Bestimmung der funktionellen Gruppen 
(Hydroxyl- und Carboxylgruppen) auf Polypropylen verwendet. Zum Einsatz kam das FTIR-
Spektrometer Spectrum 2000 von der Firma Perkin Elmer mit einem ATR-ZnSe-Kristall. Der Kristall 
hat eine Fläche von 1 x 5 cm² und ermöglicht so die Messung einer großen Fläche. Die 
Polypropylenproben wurden an den ZnSe-Kristall gepresst. Da der Anpressdruck nicht gemessen 
werden konnte, wurden die Proben so angepresst, dass vergleichbare Intensitäten der Banden 
des Polypropylens in den Spektren erhalten wurden.  
Mit den aufgenommenen Spektren sind halbquantitative Aussagen beispielsweise zur Anzahl der 
funktionellen Gruppen auf der Polypropylenoberfläche und damit zur Effektivität der 




Basislinienkorrektur und anschließend eine Normierung vorgenommen. Danach wurden die 
Absorptionsbandenflächen der C=O-Bande zwischen 1800 - 1673 cm-1 und für die O-H-Bande 
zwischen 1673 - 1600 cm-1 bestimmt. Die erhaltenen Absorptionsbandenflächen sind 
proportional zur Konzentration der funktionellen Gruppen. Je größer die 
Absorptionsbandenflächen sind, desto effektiver war die Plasmaoberflächenmodifizierung. 
 
Rasterelektronenmikroskopie (REM) 
Die Untersuchung der Schichtmorphologie erfolgte mit einem hochauflösenden Feldemissions- 
Rasterelektrodenmikroskop JSM-6320 der Firma JEOL bei der Firma Airbus Group Innovation in 
Ottobrunn sowie mit einem Wolfram / LaB6 Niedervakuum-Rasterelektronenmikroskopie JSM-
6610 ebenfalls von der Firma JEOL am Fraunhofer-Institut IWS. Da die zu untersuchenden SiO2-
Schichten keine elektrische Leitfähigkeit besitzen, wurden die Proben vor den Untersuchungen 
mit 10 - 20 nm Kohlenstoff bedampft. 
Neben der Untersuchung der Oberflächentopographie wurde auch die Schichtdicke bestimmt. 
Dazu wurden die Proben einseitig angesägt und für 10 s in flüssigen Stickstoff getaucht, um sie 
anschließend mechanisch zu brechen. So kann die SiO2-Schicht in der Seitenansicht mittels 
hochauflösenden REM betrachtet werden. 
 
Röntgenphotoelektronenspektroskopie (XPS) 
Die Röntgenphotoelektronenspektroskopie (XPS) ist ein zerstörungsfreies, qualitatives und 
quantitatives Analyseverfahren zur Bestimmung von Bindungszuständen in Festkörpern und der 
chemischen Zusammensetzung von Oberflächen. Die XPS-Spektroskopie beruht auf dem äußeren 
Photoeffekt, bei dem Photoelektronen durch definierte und diskrete elektromagnetische 
Strahlung aus einem Festkörper gelöst werden. Die Informationen werden von den ungestreuten 
bzw. elastisch gestreuten Elektronen, die aus einer Tiefe von bis zu drei Nanometern austreten, 
erhalten. 
Zur Untersuchung der Oberflächen wurde ein Quantum 2000 Spektrometer der Firma Physical 
Electronics verwendet. Die Anregung der Photoelektronen erfolgte mit monochromatischer Al 
K-Röntgenstrahlung (1486,6 eV). Der Strahldurchmesser betrug 200 µm und wurde mit einem 
Winkel von 45° zwischen Analysator und der Oberfläche ausgerichtet. Die Übersichtsspektren 
wurden mit einer Passenergie von 117,4 eV aufgenommen und anschließend anhand des C1s 
Niveaus (284,8 eV) korrigiert, um den Einfluss von Aufladungseffekten zu vermeiden. Zur 
Erstellung der Tiefenprofile von SiO2-Schichten wurde ein Sputtersystem mit einer Argonionen-
Sputterkanone mit 2 kW verwendet. Die Sputterrate betrug 7 nm min-1 und war kalibriert auf 
SiO2. 
Die Messungen wurden bei der Firma Airbus Group Innovation in Ottobrunn durchgeführt. Es 
wurde zum einen Tiefenprofile von SiO2-Schichten aufgenommen, um Aufschluss zur Verteilung 
und Konzentration der Elemente im Gesamtsystem zu erhalten, in Besondern zu der des 
Kohlenstoffes. Die ausführlichen Messbedingungen zum XPS sind in [38] nachzulesen. Die 
Parameter zu den SiO2-Tiefenprofilaufnahmen sind in [39] zu finden. Weiterhin wurde die XPS-
Analyse zur Bewertung der Effektivität der Plasmamodifizierung von CFK eingesetzt. Untersucht 
wurde, inwieweit das Silikon im Trennmittel in Silikat umgewandelt wurde. Genaue Angaben zur 
Messung sind in [40] nachzulesen. 
 
Kontaktwinkelmessung 
Zur Charakterisierung des Benetzungsverhaltens der Schichtoberflächen wurde der Kontaktwinkel 
und die Oberflächenenergie bestimmt. Zum Einsatz kam die Methode des liegenden Tropfens. Ein 
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Tropfen einer Flüssigkeit, in dieser Arbeit deionisiertes Wasser und Methylenjodid, mit bekannten 
Eigenschaften und mit definiertem Volumen von 12 µl wird dabei auf eine feste Oberfläche 
aufgebracht. Mit einer CCD-Kamera, die mit einem Computer verbunden ist, wird das Bild vom 
Tropfen auf der Oberfläche aufgenommen. Die Messung wird halbmanuell an dem feststehenden 
Bild des Tropfens durchgeführt. Dazu werden z. B. 5 Punkte auf dem Tropfenrand 
gekennzeichnet, die automatisch verbunden werden. Für diese Kontur wird eine Tangente, die im 
Dreiphasenpunkt des Tropfens anliegt, berechnet. Es wurden vier Messungen an einem Tropfen 
und insgesamt drei Tropfen pro Oberfläche gemessen. 
Bei der Bestimmung der Oberflächenenergie muss prinzipiell berücksichtigt werden, dass diese 
extrem sensibel auf feinste Verunreinigungen reagiert. Deshalb gibt es die verschiedensten 
Berechnungsmethoden für die Oberflächenenergie, die für den jeweiligen Anwendungsfall 
ausgewählt werden muss [41]. Die Berechnung der Oberflächenenergie mit ihrem polaren und 
dispersen Anteil erfolgte in dieser Arbeit nach der OWRK-Methode (nach Owens, Wendt, Rabel 
und Kaelble) [42]. Sie ist ein Zusammenschluss der Young-Gleichung und der Grundgleichung 
von Owens und Wendt. Der Gleichungstyp ist y = a + bx. Aus der entstehenden Gerade können 
die dispersen und polaren Anteile der Oberflächenspannung des Feststoffes abgelesen werden. 
3.3. Anwendungsnahe Testmethoden 
Gitterschnitttest (DIN EN ISO 2409) 
Bei dem Gitterschnitt handelt es sich um eine Prüfung für Lacke, Anstriche und ähnliche 
Produkte. Mit diesem Test wird der Widerstand einer Beschichtung gegen die Trennung vom 
Untergrund durch Einschneiden eines quadratischen Gitters bis zum Untergrund abgeschätzt. Das 
Gitter besteht aus 6 parallelen Schnitten, deren Abstand abhängig von der zu testenden 
Lackdicke und der Härte des beschichteten Materials ist. Das Prüfergebnis wird subjektiv vom 
Prüfer in die Gitterschnittkennwerte 0, keine Abplatzungen des Lackes, bis 5, mehr als 65 % der 
Gitterschnittfläche ist abgeplatzt, eingestuft. 
Die Lackschichtdicke der in dieser Arbeit untersuchten Proben betrug ca. 5 µm. Der 
Gitterschnitttest wurde manuell durchgeführt. Zum Einsatz kam dabei ein Mehrschneidengerät 
mit 6 Klingen die im Abstand von 2 mm angeordnet sind. Die Lackhaftung wurde nach  168 h 
Aushärtung an offener Atmosphäre getestet. Die Prüffläche wurde durch Vergleich der Bilder in 
der DIN EN ISO 2409 in die 6 Gitterschnitt Kennwerte eingeteilt. Verwendet wurden die Lacke 
aus Tabelle 4. 
 
Tabelle 4: Übersicht der verwendeten Lacke zur Lackierung von PP 
Anwendung Bezeichnung Merkmale 
Primer-Lack A1674 Woerwag 2K-Hydroprimer + 
103632 Woeropur Härter; 
Kunstharzlack mit Härter auf 
Polyisocyantbasis 
Der Lackauftrag erfolgte mit einer Lackierpistole 
händig. Jede Probe wurde dreimal überfahren womit 
eine Lackdicke von ca. 5 µm erzielt wurde. Die Proben 
wurden anschließend im Ofen bei 80 °C für 120 min 
getrocknet. Die Tests zur Lackhaftung wurden nach 
weiteren 168 h Auslagerung an offener Atmosphäre 
vorgenommen. 
Basis-Lack Rehau-Produktbezeichnung: 199395 
iridiumsilber, obsidian-schwarz, 
brillant-schwarz, polarweiß 
Der Lackauftrag entspricht dem vom Primer-Lack. Die 
Basis-Lacke wurden bei 75 - 80°C für 30 - 45 min 
ausgehärtet. Die Tests zur Lackhaftung wurden nach 
weiteren 168 h Auslagerung an offener Atmosphäre 
vorgenommen 
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Keiltest nach DIN 65448 
Der Keiltest (DIN 65448) ist ein anwenderspezifischer Test zur Untersuchung struktureller 
Klebstoffe für die Luft- und Raumfahrt. Dieser erlaubt die Bewertung der Plasmavorbehandlung 
hinsichtlich der resultierenden Klebeigenschaften der behandelten Oberflächen unter feucht-
warmen Klima (Kondenswasser Klima). Zunächst wurden zwei Titan-Bleche der Legierung Ti-6Al-
4V bzw. Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al mit den Abmessungen 150 x 150 x 2  ± 0,1 mm³ vorbehandelt und 
mit dem Klebstoff FM73 M5 geklebt. Die Vorbehandlung bestand aus einer Reinigung, einer 
Texturierung (siehe Kapitel 3.4) und der SiO2-Plasmabeschichtung. Die Parameter zur SiO2-
Plasmabeschichtung werden in Kapitel 5.1 ausführlich erläutert. Aus den geklebten Blechen 
wurden mittels Bandsäge fünf Probekörper mit einer Fläche von 25 ± 0,5 mm² geschnitten. Da es 
im Randbereich der geklebten Proben aufgrund der Nassbadbehandlung zu einem undefinierten 
Oberflächenzustand kommen kann, wurden beidseitig mindestens 5 mm Randabfall 
berücksichtigt. Die Probekörper wurden umläufig überfräst und an der Stirnseite zur Führung des 
Keils mit einer 0,7 – 1,4 mm tiefen Nut versehen. In die entstanden Probekörper wird ein 
Edelstahlkeil mit den Abmessungen 20 x 25 ± 01 mm², einer Keildicke von 3,2 ± 0,1 mm und 
einem Spitzenwinkel von 30° gerade innerhalb von 10 – 15 s eingetrieben, bis die Kante von Keil 
und Probenkörper miteinander abschließt siehe Abbildung 10. 
Die Proben wurden nach Eintreiben des Keils in eine Klimakammer mit einer relativen 
Luftfeuchtigkeit von ca. 100 % bei 40 °C eingelagert. Zuvor wurde die Ausgangsrissläng a0 auf 
den Kanten der Proben unter dem Mikroskop markiert. Der Rissfortschritt at wurde nach 75 min, 
24, 48, 96, 168, 336, 500 und 1000 h bestimmt. Die gewonnen Messwerte wurden als 
Rissfortschritt in Abhängigkeit von der Zeit dargestellt. Die Durchführung des Keiltestes erfolgte 
bei der Airbus Group Innovation in Ottobrunn. Eine detaillierte Beschreibung der 
Probenpräparation und -untersuchung sowie der Referenzproben ist in [39] sowie [38] zu finden. 
Anhand der Risslänge in Abhängigkeit von der Zeit wird indirekt die Haftfestigkeit des 
Verbundsystems bewertet. Verbundsysteme mit einer hohen Haftfestigkeit weisen kleine 
Risslängen auf. Über den Anstieg der Risslänge können Rückschlüsse über die Langzeitstabilität 
einer Klebeverbindung getroffen werden. Je geringer der Rissfortschritt mit der Zeit ist, umso 
besser ist die Langzeitstabilität der Verbindung. 
 
 
Abbildung 10: Prinzip Keiltest, entnommen aus [38] 
 
  
                                               
5 Epoxidharz basierendes Klebstoffsystem, Aushärtung bei 120°C für 90 min bei einem Druck von 0,25 MPa 
in einem Autoklaven; Die Matrix des FM 73 M Klebstoffes ist DGEBA (Diglycidylether von Bisphenol A) mit 
der Härterkomponente 2,4-tolyl-1, 1-Dimethylharnstoff. 
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Stirnabzugstest nach DIN EN 15780 
Der Stirnabzugstest unter Zentrifugalkrafteinwirkung (LUMiFrac-Gerät) liefert sehr schnell 
Ergebnisse für gleich 8 Proben. In einer Zentrifuge mit einem Trommelrotor werden durch 
aufgeklebte Prüfstempel, siehe Abbildung 11, Zugkräfte auf Klebungen übertragen werden. Dazu 
wird die Drehzahl des Abrissereignisses registriert und die Abrissfläche anschließend optisch 
inspiziert. Damit kann die Haft- oder Klebfestigkeit normenkonform zum Zugversuch und 
querkraftfrei bestimmt werden [43].  
Die radial gerichtete Zentrifugalkraft Fz wirkt auf die Proben, die eine bestimmte 
Rotationsgeschwindigkeit erfahren. Mit der Erhöhung der Drehzahl steigt die Zentrifugalkraft, 
was eine erhöhte Belastung der Proben zur Folge hat. Im Moment der Überschreitung der 
kritischen Festigkeit des Verbundes wird ein elektrisches Signal vom Rotor geschickt und mit der 
Drehzahl und die Zeit des Versagens erfasst. Die Haftfestigkeit A wird mit Hilfe der Software aus 
der Drehzahl ω, dem Gewicht des Prüfkörpers m, dem Radius der Rotationsachse r und der 
verklebten Fläche A berechnet, siehe Gleichung 2. 
 
Gleichung 2: Bestimmung der Haftfestigkeit A / N mm
-2 
   




Für dieses Testverfahren wurden CFK-Proben mit einer Größe von 25 x 25 x 1,5 mm³ verwendet 




Abbildung 11 Prinzip des Stirnabzugstests unter Zentrifugalkrafteinwirkung 
GIC-Test nach ASTM D5528, ISO 15024:2001 
Eine Methode zur Evaluierung der Oberflächenvorbehandlung zum Kleben von CFK-Materialien 
stellt der GIC-Test dar. Mit diesem wird die interlaminare Bruchzähigkeit von unidirektional 
geklebten Faserverbundwerkstoffen bestimmt. Als Mode 1 ist das Versagen aufgrund 
interlaminarer Schälspannungen senkrecht zur Risslänge definiert. Die interlaminare 
Bruchzähigkeit wird mit einem DCB (Double Cantilever Beam)-Verfahren nach ISO 15024:2001 
bestimmt. Die kritische Energiefreisetzungsrate GIC wird mit Hilfe der nachfolgenden Gleichung 
ermittelt 
Gleichung 3: Bestimmung der kritischen Energiefreisetzungsrate GIC / J m
-² mit der Rissenergie E / J beim 
Erzielen der Gesamtrisslänge, der Probenbreite w / m und der fortlaufenden Risslänge a / m. 
    
 
   
  




Die kritische Energiefreisetzungsrate kann als Energie betrachtet werden, die je Einheit 
entstehender Bruchfläche frei wird und dabei vom Rissausbreitungsvorgang aufgezehrt wird. Sie 
wird auch als spezifische Rissausbreitungsenergie verstanden [44]. Der Test erfolgt mit einer 
konstanten Geschwindigkeit von 10 mm min-1. Der Initialriss wird in der Klebverbindung durch 
ein eingebettetes Ablöseband in den ersten 25 mm der Klebfläche erzeugt. Die Rissenergie wird 
ab einer Länge a0 = 15 mm bestimmt. Damit kann der Einfluss des eingebrachten Bandes auf die 
Haftfestigkeit vernachlässigt werden [40]. Für den Test wurden in der Arbeit Proben von 
250 x 25 x 3 mm³ verwendet. Die Durchführung des GIC-Tests erfolgte bei der Airbus Group 
Innovation in Ottobrunn. 
Anhand der kritischen Energiefreisetzungsrate wird die Haftfestigkeit eines Verbundes bewertet. 
Je höher diese ist, umso besser ist die Haftung des geklebten Faserverbundsystems. 
 
 
Abbildung 12: G1C-Testaufbau und Prinzip, CFK-Probe 1,5 mm dick, Zuggeschwindigkeit 10 mm min
-1 aus [40] 
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3.4. Substratmaterialien und Probenkonditionierung 
 
Die großflächige Oberflächenmodifizierung wurde an den in Tabelle 5 aufgelisteten Materialien 
durchgeführt. 
 










Referenzmaterial für Ellipsometriemessungen; Abmessungen: 100 x 100 x 
2 mm³, mit Laser geschnitten; poliert: Ra = 60 nm; Lieferant: Firma G.S. 





In dieser Legierung sind die Hauptlegierungselemente Aluminium (-
Stabilisator) und Vanadium (-Stabilisator). Sie gehört damit zu den +-
Titanlegierungen. Hersteller: Titanium Metals Corporation TIMET; 






Diese Legierung gehört zu den -Titanlegierungen. Als 
Hauptlegierungselemente sind die -Stabilisatoren Vanadium und Chrom 
enthalten. Ein weiteres Hauptlegierungselement ist Zinn, das aber keinen 












Untersucht wurden für die Luftfahrtechnik relevante CFK-Laminate mit 
verschiedensten Trennmitteln. Letztere sind wachs- bzw. silikonbasiert. Bei 
der Herstellung von CFK-Laminaten sind Trennmittel für das Auslösen des 
Laminates aus dem Formwerkzeug unverzichtbar.  
Zum Einsatz kommende Trennmittel sind: 
o wachsbasierte UTT08940-Trennmittelfolie 
o silikonbasierte Tygavac (Ty)-Trennmittelfolie 
o silikonbasierte Super Release Blue (SRB)-Trennmittelfolie 
o flüssiges silikonbasiertes Marbocote (M)-Trennmittel 
 





SABIC® PP, Masterbatch System (schwarz) 
Abmessungen: 100 x 100 x 2 mm³ ; Firma Saudi Basic Industries 
Corporation (SABIC) 
 
Die Titanlegierungen wurden für die SiO2-Plasmabeschichtung vorkonditioniert. Der Ablauf wird 
nachfolgend beschrieben. Die erzeugte Oberfläche wird in der Arbeit als „Turco 5578“ 
Oberfläche bezeichnet nach dem gleichnamigen Beizmittel, dem wichtigsten Bestandteil der 
Vorbehandlung. Als Referenz zur Plasmabeschichtung dienen Titanoberflächen, die mit dem 
NaTESi-Verfahren präpariert wurden. Das NaTESi-Verfahren schloss sich, wie die 
Plasmabeschichtung, direkt an die Konditionierung an.  
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Oberflächenkonditionierung von Titanlegierungen 
Die Proben wurden zunächst alkalisch entfettet und gereinigt. Sie wurden mit dem Reiniger P3 
Almeco 18 der Firma Henkel AG Co. KGaA bei 70 °C für 15 min gewaschen. Anschließend 
wurden die Proben texturiert. Geätzt wurde die Oberfläche mit dem alkalischen Beizbad Turco 
5578 der Firma Henkel AG Co. KGaA bei 95 °C für 5 min. Zwischen den Prozessschritten und als 
Abschluss wurde die Probe im Ultraschallbad mit VE-Wasser für 3 min gespült. 
NaTESi-Verfahren 
Das NaTESi-Verfahren ist ein Vorbehandlungsverfahren für Titanlegierungen zum anschließenden 
strukturellen Kleben. Es handelt sich dabei um eine Anodisierung mit alkalischem Beizbad. Die 
Beizlösung basiert auf Natriumhydroxid unter Zusatz von Natriumtartrat (Ti-Komplexbildner), 
Ethylendiamintetraessigsäure (Fremdionenkomplexbildner) und Natriummetasilikat 
(Gerüstbildner). Die Badtemperatur beträgt 30 °C. In dem 3-Elektrodenbad liegt eine Spannung 
von 10 V an. Die Titanprobe ist dabei als Kathode geschaltet. Nach 15 min hat sich eine 
mikroporöse Oxidschicht ausgebildet. Mit diesem Verfahren kann eine gute und langzeitstabile 
Haftung im feuchtwarmen Klima für Titanklebungen mit einem Epoxidharzklebstoff erzeugt 
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4. LARGE-Plasmaquelle 
4.1. Grundlagen Lichtbogen-Plasmatechnologie bei Atmosphärendruck 
 
Ein Plasma ist nach DIN 1326 [45] ein makroskopisches Vielteilchensystem. Es besteht aus Ionen, 
Elektronen sowie Radikalen (angeregten Atomen und Molekülen) und ist insgesamt elektrisch 
neutral. Zwischen seinen vielen freien Ladungsträgern bestehen elektromagnetische 
Wechselwirkungen, die auch mit äußeren elektromagnetischen Feldern agieren und wesentlich 
die Systemeigenschaften bestimmen. Ein Plasma ist immer ein elektrischer Leiter. 
 
Um ein Gas in den Plasmazustand zu überführen, muss eine genügend große Zahl an freien 
Ladungsträgern erzeugt werden. Die dazu erforderliche sehr hohe Energie kann auf 
unterschiedliche Weise zur Verfügung gestellt werden. Bei einem Lichtbogen-Plasma 
(Bogenentladung) wird diese durch das Anlegen einer hohen elektrischen Spannung zwischen 
zwei Elektroden induziert. Die freien Ladungsträger werden zum einen durch die Emission an der 
Grenzfläche der Elektrode und zum anderen durch die Stoßionisation im Gasraum erzeugt. Zur 
Generierung sowie Aufrechterhaltung des Plasmazustandes ist ein ständiger Energieeintrag 
erforderlich, da Verluste durch Abstrahlung und durch Wechselwirkung der Plasmateilchen mit 
begrenzenden Oberflächen zu kompensieren sind. Die Bogenentladung ist ein sehr 
hochenergetisches Plasma und gehört zu den Gasentladungsplasmen. Für die Industrie nutzbare 
Gasentladungsplasmen (siehe Abbildung 13) sollen „eine intensive Anregung der Gasphase 
ermöglichen und gleichzeitig in ihren Wechselwirkungen mit den angrenzenden Oberflächen gut 
beherrschbar sein [46]“. Mit der Bogenentladung werden hochenergetische Plasmen6 generiert. 
„Sie sind mit intensiven thermischen Elektrodenprozessen verbunden, die sich häufig nur schwer 
kontrollieren lassen [46]“. 
 
 
Abbildung 13: Schematische Strom-Spannungs-Kennlinie einer Gasentladung aus [46]; Darstellung des 
Zusammenhanges zwischen Entladungsstrom (Transport von elektrischer Ladung durch den 
Entladungsbereich) und der verursachenden Spannung zwischen den Elektroden der Gasentladung im 
stationären Fall  
 
                                               
6 Bodenentladung: Elektronendichten von etwa 1020 - 1024 m-³ und Elektronentemperaturen Te von etwa 
103 - 105 K (entsprechen etwa 0,1 - 10 eV), auch die Temperatur von Ionen und Neutralteilchen liegt 
deutlich über der Umgebungstemperatur [45] 
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4.1.1. Zündung eines linearen Lichtbogens 
Wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, handelt es sich bei einem Lichtbogen um eine 
Gasentladung. Für die Zündung einer Gasentladung wird zwischen zwei Elektroden in einem 
gasgefüllten Raum eine Gleichspannung angelegt. In dem so erzeugten elektrischen Feld werden 
natürlich vorhandene freie Elektronen beschleunigt. Mit zunehmender kinetischer Energie können 
sie immer mehr Gasteilchen durch Stoßionisation ionisieren. Dadurch kommt es zu einer 
lawinenartigen Freisetzung von Elektronen, die den Stromfluss verstärken (Zündung). „Die 
weitere Ausbildung der Gasentladung hängt vom Verhältnis der Ladungsträgererzeugung (durch 
strominduzierte Elektronenemission an der Kathode und Stoßionisation im Gasvolumen) zu den 
Ladungsträgerverlusten (durch Rekombination im Gasvolumen sowie an Elektroden und anderen 
Oberflächen) ab“ [46]. Die für den Übergang zur selbständigen Entladung erforderliche 
Zündspannung hängt vom Produkt vom Druck p und dem Elektrodenabstand d ab (Paschen-
Gesetz). Sie ist stoffspezifisch (Townsend-Koeffizient). Für Argon ist bei 100 Pa cm die 
Zündspannung mit 0,2 kV minimal. Soll bei Atmosphärendruck7 mit minimaler Zündspannung 
gearbeitet werden, muss der Elektrodenabstand bis auf wenige mm verringert werden. Bei Argon 
liegt das Minimum der U-I-Kennlinie bei 101 kPa und einem Abstand von 2 mm bei 190 A und 
9,5 V [1]. Bei der Bogenentladung zündet das Plasma in einem räumlich sehr schmalen Bereich 
vor der Kathode. Mit dem Anlegen einer sehr hohen Spannung steigt der Energieeintrag durch 
die auftreffenden Ionen auf der Kathode. Zusätzlich kommt es zu intensiver Thermoemission der 
Elektronen. Die äußere Spannung fällt sehr stark über eine dünne Kathodenrandschicht, in der 
sehr hohe Feldstärken auftreten, ab. Die technisch eingesetzte Bogenentladung wird ab diesem 
Punkt über die Stromstärke geregelt.  
 
Zündung eines linearen Lichtbogens bei der LARGE-Plasmaquelle 
 
Bei der LARGE-Plasmaquelle handelt es sich um eine lineare Lichtbogenplasmaquelle, die bei 
Atmosphärendruck arbeitet. Das Zünden eines Gleichspannung-Lichtbogens zwischen einigen 
Zentimetern voneinander entfernten Elektroden ist bei Atmosphärendruck auf Grund der hierfür 
notwendigen extrem hohen Feldstärken technisch nicht sinnvoll. Die LARGE-Plasmaquelle wurde 
deshalb kaskadiert, durch Anreihung von Kupferplatten und Keramikscheiben, aufgebaut, siehe 
Abbildung 14. Dadurch kann eine schrittweise Zündung des Lichtbogens erreicht werden, siehe 
schematische Darstellung in Abbildung 15. Die Zündung erfolgt in Argon-Atmosphäre, um die 
Zündspannung gering, d. h.  14 kV, zu halten (Paschen-Gesetz). Die Kupferplatten sind durch 
Keramikscheiben elektrisch voneinander isoliert. Die Dicke der Platten von 4,9 mm ist so 
dimensioniert, dass der Widerstand für einen Stromfluss des Lichtbogens durch das Kupfer größer 
ist als beim Brennen des Lichtbogens im Plasmagas [47]. Mit diesem Aufbau kann der Lichtbogen 
technisch sinnvoll bei Atmosphärendruck gezündet werden. Gleichzeitig ist es möglich, in 5 mm 
Schritten beliebig lange Lichtbögen zu generieren. Zur Zündung des Lichtbogens wird zunächst 
mit 14 kV Hochspannung zwischen der Kathode und der 1. Kupferplatte ein 2 mm langer 
Pilotlichtbogen für 100 ms gezündet. Es entsteht ein ionisierter und leitfähiger Kanal, in dem sich 
die Elektronen zur temporären Anode (1. Platte – über HS1) bewegen können. Von einer 
speicherprogrammierbaren Steuerung (SPS) gesteuert, trennt nun die Treiberelektronik sukzessive 
alle 70 ms die Kupferplatten (über HS2 bis HSn) vom Anodenpotential. Dies hat zur Folge, dass die 
Elektronen weiter entlang der Feldlinien zur nächstgelegenen Elektronensenke, d. h. zur nächsten 
                                               
7 Mit steigendem Druck (höherer Teilchendichte) nimmt zwar die Gesamtzahl der Stöße zu, aber 
gleichzeitig sinkt die freie Weglänge. Die Ionisationswahrscheinlichkeit verringert sich bei gleichzeitig 
wachsenden Rekombinationsverlusten. Es sind deshalb hohe Zündspannungen bei Atmosphärendruck 
notwendig. 
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mit der Anode kontaktierten Platte wandern, bis sie die als Anode dienende Elektrode erreichen. 
Der Lichtbogen brennt nun zwischen Kathode und Anode, wobei die Kupferplatten „floatend“ 
im elektrischen Feld entlang des Lichtbogens liegen. 
 
 





Zündung eines Pilotlichtbogens 
zwischen Kathode und 1. Platte;  
dKathode - 1. Platte = 2 mm, UZ = 14 kV, 
 t = 100 ms 
Umschalten in stromgeregelte 
Betrieb; 45 A, U = f(Lichtbogenlänge) 
Lichtbogen wird durch sukzessive 
Trennung der Platten aus dem 
Stromkreis (floatend) bis zur Anode 
langgezogen, t = 70 ms pro Platte 
Abbildung 15: Schema zur Zündung des Lichtbogens in der LARGE-Plasmaquelle 
4.1.2. Stabilisierung des linearen Lichtbogens 
Die Stabilisierung eines Lichtbogens von einigen Zentimetern Länge ist bei Atmosphärendruck 
keine triviale Aufgabe und wurde bislang nur mit der LARGE-Plasmaquelle industrietauglich 
realisiert. Die Form des frei brennenden Lichtbogens wird vorwiegend durch Wärmekonvektion 
bestimmt und ist sehr instabil. Die Instabilität äußert sich in Form von Lichtbogenknicken. Die 
Ursache für diese sind Schwankungen in der Gasanströmung, Positionswechsel des 
Lichtbogenfußpunktes auf den Elektroden und / oder die Eigendynamik des Lichtbogens. Ein 
Lichtbogen weist lokale Differenzen in der Gasdichte auf. Dies führt zu lokalen Unterschieden in 
der Leitfähigkeit des Lichtbogens woraus wiederum die lokalen Unterschiede im 
Eigenmagnetischen Feld (induktiv) herrühren. Dies führt letztendlich zu Einschnürungen und 
Auslenkungen des Lichtbogens, siehe Kapitel 4.4. Um die Freiheitsgrade des brennenden 
Lichtbogens zu beschränken und dadurch den Lichtbogen zu stabilisieren, kommen verschiedene 
Stabilisierungsmechanismen zum Tragen, siehe Abbildung 16.  






Abbildung 16: Prinzip der Lichtbogenstabilisierung bei der LARGE-Plasmaquelle; Querschnitt durch den 
Neutrodenblock [48] 
Die gekühlten Kupferwände, die den Lichtbogen umgeben, wirken stabilisierend auf diesen. Die 
durch Wärmestrahlung eingetragene Energie des Lichtbogens wird vom Kupfer abgeleitet, 
weiterhin relaxieren angeregte Teilchen bei Kontakt mit der Kupferwand (fallen in ihren 
Grundzustand zurück). Dies führt zu einer Abnahme der Leitfähigkeit im Übergangsbereich des 
Plasmas zum Kupfer. Der Lichtbogen befindet sich dort, wo die Ladungsträgerdichte am höchsten 
ist, also in der Mitte, dem Ort mit dem größten Abstand zur Kupferwand. Das Anströmen mit 
Plasmagas beschränkt einen weiteren Freiheitsgrad des Lichtbogens und wirkt als kinetischer 
Impuls auf den Lichtbogen. Durch die ständige Gaszufuhr kühlen sich Bereiche um den 
Lichtbogenkern ab, was eine Einengung des Lichtbogens durch starke Gradienten in der 
Leitfähigkeit zur Folge hat. 
Ein weiterer Mechanismus zur Fixierung des Lichtbogens beruht auf der Lorentzkraft eines 
permanent erzeugten statischen Magnetfeldes (980 mT), die auf die Ladungsträger im Lichtbogen 
wirkt. Die magnetische Flussrichtung ist der Richtung der Plasmagasströmung entgegen gerichtet. 
Alle genannten Stabilisierungsmechanismen sind so ausgelegt, dass der Lichtbogen ausschließlich 
in axialer Richtung zwischen zwei Elektroden im sogenannten Lichtbogenkanal brennt. Der 
Lichtbogenkanal ist ein zylindrischer Hohlraum mit einem Durchmesser von 6 mm. In [1] wird 
erklärt, dass die Fixierung des Lichtbogens in der Rohrachsenmitte umso stabiler ist, je kleiner 
Radius des Rohres gewählt wird. So kann die Auslenkung des Lichtbogens durch konvektive und 
eigenmagnetische Kräfte gering gehalten werden. Die beiden Elektroden werden zum Schutz vor 
Oxidation mit einem Inertgas umspült [49]. 
4.1.3. Betrieb eines linearen Lichtbogens 
Der erzeugte Lichtbogen befindet sich im lokalen thermischen Gleichgewicht. Beim thermischen 
Gleichgewicht sind die verschiedenen Anregungsstufen einer Energieart im thermodynamischen 
Gleichgewicht, so dass die Energieverteilung durch die Temperatur charakterisiert werden kann. 
Bei einer Bogenentladung erfolgt die Anregung durch Elektronen. Die Energie wird über „das 
elektrische Feld in das Elektronengas als Ganzes gepumpt“ [6] und führt so zur Ionisation von 
Atomen und Molekülen. Die Elektronen folgen einer Maxwell-Verteilung und nur ein Teil dieser 
besitzt die erforderliche Energie zur Ionisation. Die Ionisationswahrscheinlichkeit wird 
hauptsächlich von der Gastemperatur T, der stoffspezifischen Gasionisationsenergie und vom 
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Druck bestimmt und wird für ein thermisches Plasma mit der Eggert-Saha-Gleichung beschrieben. 
Zur exakten Beschreibung wird eine Elektronentemperatur Te und eine Temperatur TT für die 
schweren Teilchen angegeben. Wird die Temperatur des Plasmas mit einem Thermoelement 
gemessen, ist dies die Gastemperatur, die von den schweren Teilchen bestimmt wird [46]. Beim 
Lichtbogen kann von einem lokalen thermischen Gleichgewicht gesprochen werden. Das 
bedeutet, dass die Temperatur im gesamten Lichtbogenbereich nicht einheitlich ist. Im Inneren 
des Lichtbogens liegen höhere Temperaturen als am Rand vor, da die erzeugte Wärmeleistung 
nach außen abfließt. Es existiert ein radialer Temperaturgradient [1]. 
Der Lichtbogen selbst ist als viskoser Plasmafaden vorstellbar. Er ist nicht konstant linear, sondern 
neigt zu einer Art Wendel-Verformung mit ein oder mehreren Windungen um die 
Lichtbogenachse. Die Bogeninstabilitäten beginnen in der Elektrodenregion und sind auf 
eigenmagnetische Kräfte des verschraubten Lichtbogens zurückzuführen. Nach [1] ist „die 
Ausprägung der Wendelform stark abhängig von den eingestellten Arbeitsparametern 
(Plasmagasart, Plasmagasmenge, Stromstärke, magnetische Feldanordnung).“ Zum Auftreten von 
Bogeninstabilitäten kommt es vor allem beim Einsatz von Molekülgasen, aufgrund seiner 
spezifischen Enthalpie, Wärmeleitfähig und Viskosität, siehe Abbildung 94 bis Abbildung 96 im 
Anhang. Mit zunehmendem Molekulargasanteil muss aufgrund der größeren spezifischen 
Enthalpie im Vergleich zum atomaren Gas mehr Leistung zur Aufrechterhaltung des Lichtbogens 
aufgebracht werden. Dies wird sichtbar am Anstieg der Bogenspannung. Die molekularen Gase 
weisen einen stark profilierten Verlauf mit mehreren Maxima und Minima der Wärmeleitfähigkeit 
in Abhängigkeit von Temperatur auf, die aufgrund des bestehenden Temperaturgradienten des 
Lichtbogen Auswirkungen auf die Bogenstabilität haben. Die zunehmende Instabilität des 
Lichtbogens kann zudem durch die Änderung des Bogendurchmessers und die Verstärkung der 
sich ausbildenden Doppelwirbelströmung erklärt werden, siehe [1]. Der Durchmesser des 
Lichtbogens beträgt ca. 1 - 2 mm und ist von der Stromstärke abhängig. Mit steigender 
Stromstärke wird der Lichtbogendurchmesser immer größer. Die Ladungsträgerdichte und 
elektrische Leitfähigkeit des Lichtbogens und damit die Temperatur steigen an. 
4.1.4. Chemischer Gasphasenprozess angeregt mit einem linearen Lichtbogen 
Beim Einsatz eines linearen Lichtbogens wird die gesamte Bogenlänge, der Weg zwischen Anode 
und Kathode, zur Gasaktivierung genutzt. Der Bogen wird seitlich gleichmäßig mit dem zu 
aktivierenden Gas angeströmt. Dieses Gas, auch Plasmagas genannt, umströmt den Lichtbogen. 
Ein Durchströmen des Lichtbogens findet nur bedingt statt, da der Lichtbogen hochviskos ist und 
so einen Strömungswiderstand für das Gas darstellt. Beim Umströmen kommt es zur intensiven 
Anregung des Gases. Pro Gasteilchen werden hohe Energien eingebracht. Es kommt zur 
thermischen Bewegung der Teilchen, aber vor allem zur Anregung der Elektronen in der 
Elektronenhülle. Es werden Moleküle in Radikale und / oder Atome zerlegt. Teilchen werden 
ionisiert und Strahlung emittiert. Das eingespeiste Gas wird in den Plasmazustand überführt. 
Sobald das Gas die Energiequelle, d. h. die Plasmaanregungszone „Lichtbogen“ verlässt, kommt 
es zur verstärkten Rekombination des ionisierten Gases sowie zur Abregung angeregter Atome. 
Metastabil angeregte Teilchen gehen nach Verlassen der Plasmaanregungszone wieder in den 
Grundzustand über [50]. Dies ist mit einer intensiven Emission von Strahlung8 verbunden, die 
abhängig vom Gas ist. Das sichtbare Leuchten des Plasmagases wird Afterglow genannt. Das Gas 
befindet sich dann nicht mehr im thermodynamischen Gleichgewicht, es handelt sich um ein 
Afterglowplasma. Die Energie- und Ladungsträgerdichte des Plasmagases ist stark abhängig vom 
Abstand des Gases zum Lichtbogen, siehe Abbildung 17. 
                                               
8 „Bei Stickstoffplasmen beträgt die Strahlungsverlustleistung etwas mehr als 1 %, während für 
Argonplasmen sogar ca. 15 % der elektrischen Leistung durch Photonenemission das Plasma verlässt [6]“. 





Abbildung 17: Schema des Abklingens der Gastemperatur in Abhängigkeit vom Abstand zum Lichtbogen 
 
LARGE-Plasmatechnologie zur Aktivierung, Funktionalisierung und Feinreinigung 
Für die Applikationsfelder Oberflächenfeinreinigung, -aktivierung und –funktionalisierung wurde 
das im vorangegangenen Abschnitt erläuterte Afterglowplasma eingesetzt. Die zu behandelnde 
Oberfläche wurde am flächigen, fächerförmigen Afterglowplasma (siehe Abbildung 18 rechts) 
vorbeigeführt oder umgekehrt bei einer robotergeführten LARGE-Plasmaquelle das Plasma am 
Substrat. Die erzielbare Oberflächenmodifikation wird durch eine Vielzahl von Prozessparametern 






Abbildung 18: Links schematische Darstellung einer LARGE-Plasmaquelle und deren Gasströmung im Schnitt; 
rechts: Foto einer LARGE-Plasmaquelle im Betrieb (Ar+N2-Plasma) 
LARGE-Plasmatechnologie zur Beschichtung 
Die Lichtbogen-Plasmatechnologie wird neben der Modifizierung auch zur Beschichtung von 
Oberflächen eingesetzt. Das Ausgangs- bzw. Schichtmaterial (Precursor9) wird gasförmig, flüssig 
oder im festen Zustand (Pulver) dem Plasma zugefügt. Der Precursor wird plasmachemisch, 
thermisch und/oder photonisch zu chemischen Reaktionen angeregt, die zur Abscheidung von 
Feststoffphasen führen [46]. Der Einspeisungsort und die Art der Einspeisung des 
Ausgangsmaterials, zumeist Precursoren, sind entscheidend für den Beschichtungsprozess. Wie 
                                               
9 In der Plasmatechnologie wird von „Precursoren“ gesprochen. Precursoren beinhalten alle oder einen Teil 
der für die Schichtbildung erforderlichen Komponenten. „Bei geeigneter Anregung lagern sie sich unter 
Abspaltung aus dem Ausgangsmolekül auf der Oberfläche ab, vernetzen sich und bilden so eine feste 






















d  = 2 cm0
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bereits gezeigt, ist die Energiedichte des Plasmas stark abhängig von seiner Position in Bezug zum 
Ort seiner Erzeugung dem Lichtbogen. Wird das Ausgangsmaterial dem Plasmagas zugegeben  
bevor es am Lichtbogen vorbeiströmt, erfährt es beim Umströmen des Lichtbogens die stärkste 
Anregung. Gasförmige Precursoren werden sehr wahrscheinlich vollständig dissoziiert und in den 
Plasmazustand überführt. Es findet in diesem Fall immer eine Reaktion im Gasvolumen statt 
(homogene Keimbildung), die zur Pulverbildung führt. Zusätzlich zur Pulverbildung kommt es zur 
Reaktion des angeregten Precursors mit den Wänden der Plasmaquelle (heterogene 
Keimbildung), die dadurch beschichtet werden. Beide Prozesse führen langfristig zum Zusetzen 
und zur Schädigung der Plasmaquelle. Aus diesem Grund werden die Precursoren erst dem 
Afterglowplasma, d. h. dem angeregtem Gas (Plasmagas), das den Lichtbogen umströmt hat, 
zugeführt. Dies erfolgt mit einem Remotesystem, dem sogenannten Flansch, siehe Kapitel 4.3. 
Das Remotesystem, strömungstechnisch angepasst an den Precursor bzw. das 
Beschichtungsmaterial, wird der Plasmaquelle vorgeschaltet, siehe Abbildung 19. Ziel ist es, die 
Reaktion nur auf der Bauteiloberfläche ablaufen zu lassen. Prinzipbedingt findet aber immer auch 
eine Anregung der Gasphase, die eine Pulverbildung mit sich bringt, statt. Die Reaktionen in der 
Gasphase können über die Precursorkonzentration, den Reaktionsraum d. h. dem Abstand zum 
Bauteil und die Reaktionszeit konkret der Strömungsgeschwindigkeit gesteuert werden. Deshalb 
werden mit dem Precursor durch das Remotesystem zusätzlich Träger- und Verdünnungsgase 
zugemischt, mit denen die Precursorkonzentration gesteuert wird. Diese Gase können „auch in 
die Oberflächenreaktion einbezogen, entweder unterstützend, ohne selbst in die Schicht 





Abbildung 19: Links: schematische Darstellung (Schnitt) einer LARGE-Plasmaquelle mit vorgeschaltetem 
Remotesystem (Flansch) für Beschichtung, rechts: Foto einer LARGE-Plasmaquelle mit Remotesystem (Al-
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4.2. Aufbau des LARGE-Versuchsstandes 
 
Zur Evaluierung der LARGE-Plasmaquelle und deren Einsatz für die großflächige 
Oberflächenmodifizierung wurde ein „LARGE-Versuchsstand“ aufgebaut. Im Blockschaltbild 
(Abbildung 20) sind die Komponenten des LARGE-Versuchsstandes und deren Verknüpfung 
untereinander grafisch dargestellt. Sie werden im nachfolgenden Abschnitt erläutert [5], [51]. 
 
Abbildung 20: Blockschaltbild des LARGE-Versuchsstandes 
LARGE-Plasmaquelle 
Die LARGE-Plasmaquelle besteht aus drei Baugruppen: 
o Die Elektrodenblöcke halten die Elektroden (Anode und Kathode). Sie werden mit 
Argongas, zum Schutz vor Oxidation, gespült und mit deionisiertem Wasser gekühlt.  
o Der Neutrodenblock hält mechanisch die einzelnen, galvanisch getrennten Neutroden 
(Kupferplatten). Auch dieser wird mit deionisierten Wasser gekühlt. Er beherbergt zudem 
die Permanentmagneten zur Stabilisierung des Lichtbogens. 
o Der Gasverteiler verfügt über strömungsoptimierte Druckstufen und einen 
Homogenisator. Dies ermöglicht eine gleichmäßige lineare Anströmung des Lichtbogens. 
Für die Skalierung des Lichtbogens muss lediglich der Neutrodenblock geändert werden. So sind 
frei wählbare Lichtbogenlängen in 5 mm-Schritten möglich. Derzeit sind LARGE-Plasmaquellen 
mit einer Lichtbogenlänge von 80, 150, 250 und 350 mm realisiert. Im Rahmen dieser Arbeit 
kommt ausschließlich eine 150-mm-LARGE-Plasmaquelle zum Einsatz. 
Stromversorgung 
Die Bereitstellung der Gleichspannung zum Betrieb der LARGE-Plasmaquelle erfolgt über einen 
Matrix-Verbund von TopCon-Netzgeräten der Firma Regatron. Diese Netzteile zeichnen sich durch 
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den einige Zentimeter langen Lichtbogen stabil betreiben zu können. Die hierbei verwendete 
TopCon-Konfiguration kann Spitzenwerte bis zu 800 V und 100 A abgeben, die nominale 
Leistung liegt bei maximal 64 kW. 
Wärmeübertrager 
Der Lichtbogen wird im Neutrodenblock aus Kupfer geführt der massiv gekühlt werden muss. 
Dies erfolgt mit deionisiertes Kühlwasser. Dadurch wird ein Kurzschluss über das Wasser der 
durchströmten Kupferplatten verhindert. Es wird ein Wärmeübertrager der Firma Schwämmle 
GmbH eingesetzt. 
Precursordosierung 
Die zur Schichtabscheidung verwendeten Precursoren liegen vorwiegend in flüssiger Form vor, 
den sogenannten metallorganischen Precursoren. Sie enthalten bereits die gewünschten 
Schichtelemente und sind mit C-H-Ketten abgebunden. Ihr meist hoher Dampfdruck erleichtert 
die Überführung in den gasförmigen Zustand, siehe Kapitel 5.3.4. Für deren Dosierung kommt 
zum einen der Controlled Evaporator Mixer der Firma Bronkhorst, der eine maximale 
Verdampfertemperatur von 200 °C aufweist, zum Einsatz und zum andern ein Bubbler10, 
sogenannter Dampfdurcksättiger. Die Wahl der Verdampfer- bzw. Bubblertemperatur wird 
anhand der Siedetemperatur und des Dampfdruckes des Precursors festgelegt und ist für die in 
dieser Arbeit verwendeten Precursoren in Tabelle 6 zusammengestellt. Der Aufbau und die 
Eigenschaften der Precursoren werden in Kapitel 5.1.3 beschrieben. 
Tabelle 6: Prozessparameter des Bubblers und des Bronkhorst controlled evaporator mixer 
Precursor T Bubbler / °C Massenfluss / g h
-1 T evaporater mixer / °C T Prozessgasleitung / °C 
TEOS 110 < 30 190 110 
HMDSO 80 < 30 130 110 
 
Der gasförmige Precursor wird in einer beheizten Prozessgasleitung vom Flüssigverdampfer bzw. 
Bubblers zur Plasmaquelle geleitet. Das Prozessgas wird durch Mischen der Precursoren, Träger- 
und Remotegase hergestellt, siehe Abbildung 21. 
 
 
Abbildung 21: Schema zur Gaszuführung bei der LARGE-Plasmaquelle 
 
 
                                               
10 Der Precursor wird mit Gasblässchen eines inerten Trägergases (Ar, N2) durchströmt. Dabei wird das 
























Für den Betrieb der Plasmaquelle werden abhängig von der Anwendung Gase in verschiedenen 
Mischungen und Mengen benötigt. Die Dosierung erfolgt mit Massendurchflussreglern (Mass 
flow controller, MFC) der Firma Bronkhorst und Vögtlin. Mit diesen wird ein Massenstrom auf 
einen Sollwert geregelt. Die Massendurchflussregler sind auf bestimmte Gase kalibriert. Die Gase 
werden durch Gasflasche bzw. Gastanks bereitgestellt. Es wird mit einem Gasvordruck von 6 -
 8 bar gearbeitet. 
Tabelle 7: Zur Verfügung stehende Gase am LARGE-Versuchstand und maximaler Durchfluss der 
angeschlossenen MFCs 
Verwendung Gas Gasflussmenge der MFCs / slm 
Anode Argon 4.8 5 
Kathode Argon 4.8 5 
Plasma Argon 4.8 2 x 80 
Plasma Stickstoff 5.5 2 x 80 
Plasma Sauerstoff 3.5 2 x 20 
Plasma Kohlenstoffdioxid 4.5 2 x 15 
Plasma Druckluft (Öl frei, trocken) 250 




Die LARGE-Plasmaquelle generiert ein zweidimensionales fächerförmiges Afterglowplasma, siehe 
Abbildung 18 rechts. Zur Erzeugung dieses Plasmas werden Inert- und Reaktivgase oder deren 
Mischungen eingespeist. Precursoren sollten nicht am Lichtbogen vorbeigeführt werden. Es 
könnte zur Beschichtung des Entladungskanals oder zu dessen Zusetzen kommen. Für einen 
kontinuierlichen, langzeitstabilen und kontaminationsfreien Betrieb der LARGE-Plasmaquelle 
während der Schichtabscheidung wird zu diesem Zweck der Plasmaquelle ein Remotesystem 
(bzw. Flansch) vorgeschaltet. Mit dem Remotesystem können Precursoren in gasförmiger, 
flüssiger oder pulverförmiger Form dem Plasma zugegeben werden. Das Design und das Material 
des Remotesystems wird von dem zum Einsatz kommenden Precursor bestimmt. Ziel ist es, die 
Remotemedien außerhalb der Plasmaquelle mit dem Plasmagas gut zu durchmischen. Für die in 
der Arbeit untersuchte SiO2-Schichtabscheidung wurde basierend auf empirischen Ergebnissen 
sowie fluiddynamischen Simulationen ein Remotesystem entwickelt, das als eine Lochblende mit 
Eindüsung angesehen werden kann. Der Precursor wird mit einem Flüssigverdampfer bzw. 
Bubbler gasförmig dem Plasmagas zugegeben. Der prinzipielle Aufbau dieses Remotesystemes ist 
in Abbildung 22 dargestellt. Es wird der LARGE-Plasmaquelle vorgeschalten, wie schematisch in 
Abbildung 19 links gezeigt. 
34  Remotesystem 
 
Abbildung 22: Aufbau kaskadiertes Al-Remotesystem zur SiO2-Schichtabscheidung, Material AlMgSi1 
anodisiert, oben: Draufsicht, Mitte: Längsschnitt, unten: Ausschnitt 
Zunächst wird das Afterglowplasma auf 10 Lochdüsen verteilt und durch diese aufgrund der 
Querschnittsverringerung beschleunigt. Der Durchmesser einer solchen Plasmadüse beträgt 
6 mm. In dieser Düse wird das Plasmagas mindestens über eine Strecke von 25 mm (entspricht 
der Remotesystemdicke) entlang geführt. Durch zwei sich gegenüberliegende 1 mm dicke 
Bohrungen wird das Remotegas in einem Winkel von 60° in den Plasmagaskanal eingespeist. Der 
optimale Einspeisungsort für eine gute Durchmischung des Remotegases mit dem Plasmagas, am 
Ende, in der Mitte oder am Anfang der Plasmadüse, sowie der günstigste Neigungswinkel 
wurden zuvor mittels fluiddynamischer Simulationen bestimmt, siehe [22] sowie Abbildung 23. In 
dieser Arbeit wurden das Material und die Konstruktion der Remotesysteme variiert. Für die SiO2-
Abscheidung beträgt bei allen Remotesytemen der Winkel gleichbleibend 60° und die 













Remotesystem aus anodisiertem AlMgSi , kaskadiert in 7 Teile1




Abbildung 23: Schema der Einspeisung des Remotegases ins Plasmagas; Schema eines Flanschquerschnittes 
(links); Beispiel für resultierendes Schichtbild (Schichtdickenverteilung) im fluiddynamischen Modell nach 
[22] auf dem Substrat (rechts) 
Alle Remotesysteme werden typischerweise auf 60 °C temperiert, um ein Aufschmelzen des 
Systems zu verhindern. Zudem wird so der Gefahr einer Kondensation des Precursors in den 
Kanälen entgegengewirkt. Die Remotesysteme bestehen aus kaltgewalztem AlMgSi, das nach der 
Bearbeitung anodisiert wird. Die ca. 100 µm dicke Anodisierschicht ist für die elektrische Isolation 
des Systems notwendig und besitzt einen elektrischen spezifischen Widerstand von > 1015  cm. 
Ein vollständig aus anodisiertem AlMgSi gefertigtes Remotesystem ist 30 mm dick (dAl). Für die 
Erhöhung der Langzeitstabilität bezüglich Temperaturbelastung und elektrischer Leitfähigkeit 
kommen zusätzlich Remotesysteme mit einem Plasmadüseneinsatz aus Bornitrid (BN) zum Einsatz. 
Die Dicke dBN des sogenannten BN-Flansches beträgt 25 mm. Das Bornitrid mit dem 
Produktnamen HeBoSint®100 von der Firma Henze BNP AG besitzt sehr gute elektrische 
Isoliereigenschaften mit einem spezifischen elektrischen Widerstand > 1012  cm, bei einer 
gleichzeitig sehr hohen Thermoschockbeständigkeit, Wärmeleitfähigkeit bei 20 °C von 25 W m-
1 K-1 und Wärmeausdehnungskoeffizient von 3 10-6 K-1. Durch dessen Einsatz wird die Gefahr der 
elektrischen Überschläge des Lichtbogens auf das Remotesystem stark reduziert. Er hat aber auch 
starken Einfluss auf die Temperatur des Afterglowplasmas, siehe Kapitel 4.5.1. Eine weitere 
Möglichkeit Überschläge zu verhindern, ist es, das AlMgSi-Remotesystem zu kaskadieren. 
4.4. Optimierung der LARGE-Plasmaquelle - Lichtbogenstabilisierung 
 
Für die großflächige Oberflächenmodifizierung mit der LARGE-Plasmaquelle ist ein stabiler Betrieb 
entscheidend. D. h. die Generierung eines zeitlich und räumlich homogenen Afterglowplasmas. 
Die Homogenität des Afterglowplasmas wird maßgeblich von der Stabilität des Lichtbogens 
beeinflusst. Die Stabilisierungsmechanismen des Lichtbogens wurden in Kapitel 4.1.2 erläutert. Im 
folgenden Abschnitt werden die Optimierungsarbeiten an den Baugruppen der LARGE-
Plasmaquelle der Elektroden und dem Gasverteiler und der Stromversorgung vorgestellt, die 
wesentlichen Anteil an der Stabilität des Lichtbogens haben. 
4.4.1. Elektrodenentwicklung 
Die Elektroden bestehen aus Thorium-dotierten Wolfram und werden kommerziell in 
Plasmaspritzanlagen verbaut. Durch die zusätzliche Thoriumdotierung wird die 
Elektronenaustrittsarbeit um 38 % auf 2,86 eV gesenkt [1]. Durch die hohe Schmelztemperatur 
der Elektroden und die starke Kühlung dieser wird ein vergleichsweise kleiner Brennfleck 
generiert. Mit diesen Elektroden wird ein Lichtbogen erzeugt. Die Elektroden werden mit einem 
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umspült. Diese Spülung ermöglicht den flexiblen Einsatz verschiedenster Plasmagasmischungen 
und vermindert das Abbrennen und Beschichten der Elektroden. Zusätzlich führt Argon zur 
Ausbildung eines diffusen Lichtbogenfußpunktes und zur Reduzierung der thermischen Belastung 
der Elektrode im Gegensatz zu Stickstoff [6]. Die Erzeugung eines stabilen bzw. eines 
kontinuierlich wandernden Fußpunktes ist für die gesamte Lichtbogenstabilisierung sehr wichtig. 
Die Auswirkungen sind in Abbildung 24 zu sehen. Ein abrupter Fußpunktwechsel führt zu 
Lichtbogenknicken. D. h. der Lichtbogen ist partiell aus seiner mittigen Position ausgelenkt und 
an einer Kupferblockseite näher anliegend. Dies führt zu einer kurzzeitig thermisch höheren 
Belastung des Neutrodenblockes und damit zur Verkürzung der Betriebsdauer. Ziel bei der 
Elektrodenentwicklung ist es eine Bauform zu finden, bei der der Fußpunkt möglichst mittig 






Abbildung 24: visuelle Auswirkungen des Lichtbogenverlaufes auf das Afterglowplasma; links: der 
Lichtbogen ist stabil, befindet sich im Spannungsminimum, visuell ist ein geschlossener Plasmafächer zu 
sehen; rechts: der Lichtbogen weist einen Lichtbogenknick auf, der Plasmafächer ist an der Position des 
Lichtbogenknickes gespalten. Dieser Zustand kann mehrere Sekunden anhalten. Lichtbogenknicks können 
aber auch kontinuierlich zwischen Kathode und Anode wandern, visuell äußert sich das in flackernden 
Plasmafingern (fotografisch nicht festhaltbar); Plasmagase: 40 slm Ar + 20 slm O2 
In Abbildung 25 sind die verschiedenen Entwicklungsstufen der LARGE-Elektroden 
zusammengestellt. Bei den ersten beiden Generationen von Elektroden wurde in der Bauform das 
Ein- und Austrittsverhalten des Lichtbogens nachempfunden. Bekanntermaßen werden 
Elektronen durch ein ausreichend hohes elektrisches Feld (109 V m-1) aus der Kathode emittiert 
(Feldemission). Dabei ist das elektrische Feld an einer Spitze am stärksten und die 
Wahrscheinlichkeit des Austrittes der Elektronen dort am höchsten. Die notwendige 
Austrittsarbeit wird nicht nur durch die Feldstärke bestimmt, sondern auch vom Material der 
Kathode und dessen Oberfläche (Rauheit, Oxidschicht, Kristallstruktur).  
 
1. Generation 2. Generation 3. Generation 4. Generation 
    
li. Kathode, re. Anode li. Kathode, re. Anode Kathode = Anode 
„Drallelektroden“ 
Kathode = Anode 
Abbildung 25: Entwicklungsstufen des Elektrodendesigns; Entwicklungsfortschritte von links nach rechts 
aufgeführt 
Die Spitze im Zentrum der Elektrode, siehe Abbildung 25 Anode 1. Generation, erzeugt ein 
maximales elektrisches Feld an dem die Elektronen emittieren und so den Fußpunkt des 
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Lichtbogens bilden. Der Einschlag des Lichtbogens und das Abführen der Energie erfolgt dann an 
der Anode über ein Plateau. Ziel der baulichen Neugestaltung der Elektroden ist es, die 
Wanderung der Lichtbogenfußpunkte so gering wie möglich zu halten, oder diesen kontinuierlich 
wandern zu lassen. Beides führt zu einem örtlich stabilen Lichtbogen, der für eine Langlebigkeit 
der Plasmaquelle und für ein homogenes Afterglowplasma notwendig ist. Die Versuche zeigten, 
dass die Spitze für eine stabile Lichtbogenerzeugung geeignet ist, aber dieser in diesem Punkt 
nicht dauerhaft gehalten werden kann. Die Störungen des Lichtbogens durch die Gasanströmung 
sowie die eigene Dynamik des Lichtbogens sind so stark, dass sie Auswirkungen auf den 
Lichtbogenfußpunkt haben. In der nächsten Entwicklungsstufe wurde die Kathode deshalb 
kegelförmig gestaltet. In der dritten Generation ähnelt sie einem spitzen Dorn. In dieser 
Generation wurde auch die Anode, die einem stärkeren Verschleiß unterliegt, da dort die Energie 
abfließt, ebenfalls spitz gestaltet. Wenn die Elektroden neu eingesetzt werden, kann damit ein 
stabiler Lichtbogen generiert werden. Eine Langzeitstabilität konnte nicht erreicht werden. Der 
Bogen brennt sich in einem Punkt fest und erzeugt einen Krater auf der Elektrode. Der 
Lichtbogen wechselt dann unkontrolliert seinen Fußpunkt, was zu Lichtbiogenknicken führt. Ein 
kontinuierliches Wandern und damit Abbrennen der Elektroden konnte mit diesen drei 
Generationen nicht erzielt werden. Bei allen drei Varianten zeigte sich immer das gleiche 
Verschleißbild. Die Anode brennt ab. Ihre Oberfläche zeigt einen unsymmetrischen 
Kratereinschlag. Mit den Elektroden der vierten Generation wurde versucht, den Fußpunkt nicht 
nur durch die Bauform der Elektroden zu fixieren, sondern durch eine Drallspülung gezielt zu 
lenken, siehe Abbildung 26. Die Elektroden werden prinzipiell bei allen Versionen mit einem 
Argonfluss von 1,5 bis 3 slm umspült. Dadurch wird verhindert, dass oxidative Plasmagase an die 
Elektroden gelangen und diese oxidieren. Die Oxidschicht besitzt eine schlechtere elektrische 




Abbildung 26: Schema der Argon-Schutzströmung der Elektroden, links Elektrode mit axialer Anspülung (1.-
3. Generation), rechts Elektrode mit Drallströmung (4. Generation) 
Die sogenannten Drallelektroden sind derzeit im Einsatz. Eine Aussage über ihre Langzeitstabilität 
ist noch nicht möglich. Zeitliche Spannungsverlaufskurven zeigen aber eine stabilisierende 
Wirkung der Drallelektroden auf den Lichtbogen, siehe Abbildung 27. Durch deren Einsatz weist 
der Lichtbogen über eine Zeit von dreimal 30 min deutlich weniger Lichtbogenknicke auf. Diese 
Wirkung konnte für die Spülgasmenge von 2,5 und 3,5 slm Ar festgestellt werden. Dagegen 
konnte bei der axialen Umspülung der Elektroden keine Abhängigkeit der Spülgasmenge auf die 
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Abbildung 27: zeitliche Spannungsverlaufskurven eines Ar+N2-Plasmas, Variation des Spülgases von 1,5 bis 
3,5 slm Ar, links Elektroden mit axialer Anströmung (3. Generation), rechts Elektrode mit gedrallter 
Anströmung (4. Generation) 
4.4.2. Gasverteilerentwicklung 
Der Lichtbogen wird vom Plasmagas an- und umströmt. Dabei nimmt das Gas die Energie des 
Lichtbogens auf und wird in den Plasmazustand überführt. Das ausgetriebene und angeregte Gas 
wird Afterglowplasma genannt und für die jeweiligen Plasmaoberflächeneffekte wie Aktivierung, 
Funktionalisierung, Feinreinigung oder Beschichtung verwendet. Ziel beim An- und Umströmen 
des Lichtbogens ist es, diesen gleichmäßig über die gesamte Länge und Breite anzuströmen ohne 
seine mittige Position zu stören. Die Art und Weise der Anströmung des Lichtbogens bestimmt 
maßgeblich die Homogenität des Afterglowplasmas [1] [49] [22] [6]. In der mehrjährigen 
Entwicklungszeit der LARGE-Plasmaquelle wurden drei Gasverteilertypen entwickelt. Diese sind in 


























 1,5 slm M1
 1,5 slm M2
 1,5 slm M3
 Elektrode gerade Anströmung, 90 slm Ar + 60 slm N
2
, 75 A


























 1,5 slm Ar M1
 1,5 slm Ar M2
 1,5 slm Ar M3
Drallelektrode, 90 slm Ar + 60 slm N
2
, 75 A





























 2,5 slm M1
 2,5 slm M2
 2,5 slm M3





























 2,5 slm Ar M1
 2,5 slm Ar M2
 2,5 slm Ar M3





























 3,5 slm M1
 3,5 slm M2
 3,5 slm M3





























 3,5 slm Ar M1
 3,5 slm Ar M2



















Optimierung der LARGE-Plasmaquelle - Lichtbogenstabilisierung 39 
  
 
Abbildung 28 dargestellt. Begonnen wurde mit dem Lochplatten-Gasverteiler der zu einem 
diskreten fingerförmigen Afterglowplasma führt. Beim zweiten Gasverteiler dem Kaskaden-
Gasverteiler wurde die Lochplatte gegen einen, über die gesamte Lichtbogenlänge, 0,2 mm 
breiten Spalt eingetauscht. Es zeigt sich, dass mit diesem ein homogenes Afterglowplasma für 
Plasmagasflüsse bis 60 slm generierbar ist. Für die SiO2-Schichtabscheidung sind jedoch 
Plasmagasflüssen von 110 - 180 slm notwendig. Für diesen Bereich wird mit dem dritten 
Gasverteiler dem Trichter-Gasverteiler ein homogenes Afterglowplasma gebildet. Im folgenden 
Abschnitt wird der Aufbau-, die Funktionsweise sowie die Vor- und Nachteile der drei Gasverteiler 
dargestellt. 
 




   
40 slm Ar + 20 slm N2 45 slm Ar + 20 slm N2 110 slm Ar + 60 slm N2 
Abbildung 28: Gasverteilertypen zur Anströmung des Lichtbogens; Aufbau, Simulation der 
Gasgeschwindigkeit und Foto des resultierenden Afterglowplasmas (Ar+N2-Plasma) 
Beim Lochplatten-Gasverteiler wird das Plasmagas lediglich an einer Stelle in der Mitte 
eingespeist. Die Plasmagase vermischen und breiten sich zunächst im ersten Verteilervolumen 
aus. Um eine Homogenisierung der Plasmagase bezüglich Volumen und Konzentration zu 
erhalten, ist eine Sinterplatte in der Hälfte des Gasverteilers eingebaut. Der Austritt des 
Plasmagases über die Breite von 150 mm erfolgt über eine dreireihige Lochleiste mit  50 Löchern 
pro Reihe und einem Lochdurchmessern von 1 mm. Konzipiert ist der Gasverteiler für 
Plasmagasvolumina von 40 - 60 slm. Die Lochdüsen sind in Form eines fingerförmigen 
Afterglowplasmas sichtbar. 
Das Ergebnis der Weiterentwicklung des Lochplatten-Gasverteilers ist der Kaskaden-Gasverteiler. 
Die Lochdüsenreihen werden durch einen 0,2 mm breiten Spalt ersetzt sowie eine trichterförmige 
Aufweitung des Spaltes auf 2 mm bis zum Gasaustritt. Die Homogenisierung des Gases erfolgt 
bis dahin über zwei Verteilervolumina, die ebenfalls durch einen 0,2 mm breiten Spalt 
miteinander verbunden sind. Der Aufbau ähnelt einem mäanderförmigen Strömungsverlauf mit 
Staustufen. Auch dieser Gasverteiler wurde für Plasmagasvolumina von bis 60 slm konzipiert und 
erzielt die gewünschte Homogenisierung. Sichtbar wird dies durch einen geschlossenen 
Plasmafächer des Afterglowplasmas. Als nachteilig stellt sich bei dieser Konfiguration der 
Zusammenbau dar. Konstruktiv bedingt kann der notwendige 0,2 mm breite Spalt auf eine Länge 
von 150 mm nur mit einer Toleranz von  0,05 zusammengebaut werden. Bei längerem Einsatz 




d = 1 mm
Plasmagaseinlass
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Konstruktiv einfacher ist der Trichter-Gasverteiler gestaltet. Dieser wurde für 
Plasmagasmischungen im Größenbereich von 110 - 180 slm ausgelegt. Die Mischung und 
Homogenisierung der Plasmagase erfolgt gleich zu Beginn durch zwei Lochplatten mit kleiner 
werdendem Lochdurchmesser sowie steigender Lochanzahl. Wie beim Kaskaden-Gasverteiler 
wird das Plasmagas über zwei 4 mm Bohrungen in den Gasverteiler eingelassen. Um eine 
laminare und homogene Gasströmung zu erhalten, wird das Gas nach den Lochblenden in einem 
langen sich verjüngenden Trichter vermischt. Das Gas tritt wie bei dem Kaskadengas-Verteiler 
über einen die gesamte Lichtbogenlänge überdeckenden 2 mm Spalt aus. Konstruktiv einfacher 
wird die Bauform durch den Wegfall der Toleranzen. Bohrungen sind zu dem einfacher 
reproduzierbar als Schlitze. Versuche zeigen, dass mit dem Verteiler der Lichtbogen mit bis zu 
180 slm Prozessgas homogen angeströmt werden kann. 
Welcher Gasverteiler eingesetzt wird ist abhängig von der Plasmagasmenge. Ein Gasverteiler der 
optimal den Lichtbogen über die gesamte Lichtbogenbreite mit einem Gasfluss von 40 - 250 slm 
(derzeit getestete Maximalfluss) anströmt ist noch nicht entwickelt wurden. Die langjährigen 
Arbeiten zeigen, dass das Design des Gasverteilers nicht nur dominierend die Form des 
Afterglowplasmas bestimmt, sondern auch die Stabilität des Lichtbogens beeinflusst. 
 
Instabilitäten im Lichtbogen äußeren sich vorwiegend in Knicken, den sogenannten 
Lichtbogenknicken. Bei einem Lichtbogenknick brennt der Lichtbogen nicht mehr in einer Linie. Er 
wird partiell an eine Seite des Neutrodenblockes gedrängt, siehe Abbildung 29. Dort gibt er seine 
Energie in Form von Wärme an die gekühlten Wände ab. Sein Energieverlust ist an der Wand 
höher als in der mittigen Idealposition. Es steht damit weniger Energie zur Aktivierung des 
Prozessgases zur Verfügung. Visuell ist ein Lichtbogenknick durch die Aufspaltung der 
Plasmaflamme zu sehen, vergleichbar mit dem Öffnen eines Vorhanges. Dieser Zustand dauert 
wenigen Sekunden bis zu ein, zwei Minuten. An der Stelle des Lichtbogenknicks strömt an der 
wandfernen Seite mehr Gas vorbei als an der wandnahen Seite. Das Gas wird nicht gleichmäßig 
aktiviert. Dies führt zu großen partiellen Schwankungen der Gastemperatur im Afterglowplasma 






Abbildung 29: oben Schematische Darstellung der Gasströmung um den Lichtbogen im Querschnitt; unten: 
Lichtbogen mit Knick in Frontalansicht, Lichtbogenknick ist räumlich begrenzt, d. h. nicht über die gesamte 
Länge von Anode und Kathode 
Ursache des Lichtbogenknickes sind Schwankungen in der Gasanströmung, Positionswechsel des 
Lichtbogenfußpunktes auf den Elektroden und / oder die Eigendynamik des Lichtbogens, siehe 
Abbildung 30. Ein Lichtbogen weist lokale Differenzen in der Gasdichte auf. Dies führt zu lokalen 
Unterschieden in der Leitfähigkeit des Lichtbogens woraus wiederum die lokalen Unterschiede im 
Neutroden-
block













Optimierung der LARGE-Plasmaquelle - Lichtbogenstabilisierung 41 
  
 
Eigenmagnetischen Feld (induktiv) herrühren. Dies führt letztendlich zu Einschnürungen und 
Auslenkungen des Lichtbogens. 
 
 
Abbildung 30: schematische Darstellung der Eigendynamik eines Lichtbogens, entnommen aus [53] 
4.4.3. Stromversorgung 
Ein weiterer Weg der zur Stabilisierung des Lichtbogens gegangen wird, ist die Modifikation der 
Stromversorgung. Es wird der TopCon ein PPS-Modul (Puls-Power-Supply-Modul) zur Reglung des 
Stromes zugeschalten. Mit diesem wird der Lichtbogenstrom in eine hochfrequente 20 kHz-
Schwingung versetzt. Der Strom schwankt um eine Amplitude von ± 5 - 20 A. Dies soll ein 
Festbrennen des Lichtbogens in einem Punkt auf der Elektrode verhindern. Stattdessen soll der 
Fußpunkt in ständiger Bewegung gehalten werden. Die Gefahr des abrupten und starken 
Positionswechsels des Lichtbogens, der zu den Lichtbogenknicken führt, wird dadurch reduziert.  
 
Nachfolgend sollen die Unterschiede der Netzteile TopCon und PPS erläutert werden. Das 
TopCon-Netzteil ist eine Mikrocontroller gesteuerte Spannung-/Stromquelle, welches bezüglich 
seiner Regelcharakteristika in weiten Bereichen parametrisiert werden kann. Es ist die Möglichkeit 
gegeben, den Proportional-Integral-Differential (PID) -Anteil der Regelparameter für den 
spannungs- sowie für den stromgeregelten Betrieb zu konfigurieren. Der Regelkreis moduliert 
dabei, auf Grundlage der vorgegebenen Parameter, den Puls-Weiten-Modulater (PWM) -Anteil 
der leistungsschaltenden Insulated-Gate-Bipolar-Transistors (IGBT), um die Ausgangsspannung 
bzw. –strom möglichst konstant zu halten. Obwohl der Regelkreis mit 20 kHz eine schnelle 
Regelung ermöglicht, ist es ihr jedoch nicht möglich spontane Lichtbogeninstabilitäten 
auszugleichen. Deswegen ist der Einsatz einer Speicherdrossel mit einer Induktivität L von 4 mH 
notwendig. Im Falle einer Stromschwankung, beispielsweise durch einen Lichtbogenknick, kann 
diese infolge des sehr hohen dI/dt-Wertes mittels Eigeninduktivität einen Spannungsanstieg 
generieren, welcher den Lichtbogen wieder stabilisiert (Gleichung 4). Der komplette TopCon 
Regelkreis und Strompfad ist somit für eine möglichst konstante Stromversorgung ausgelegt, 
siehe Abbildung 31 links. 
 
Gleichung 4: Spannung U in Abhängigkeit von der Induktivität L, der Stromstärke I und der Zeit t 















I = moduliert 
PPS
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Das PPS-Netzteil hingegen ist für eine modulierte Stromabgabe konzipiert wurden, siehe 
Abbildung 31 rechts. Sein Regelkreis arbeitet ebenfalls mit 20 kHz und verwendet dabei eine Art 
Zweipunktregler. Ist der vorgegebene Bogenstrom erreicht, schaltet der IGBT den Leistungszweig 
ab. Mit Erreichen des nächsten Zyklus wird der Soll-Strom-Wert mit dem Ist-Wert verglichen und 
bei Bedarf der Leitungszweig wieder zugeschalten. Aufgrund der sehr kleinen verbauten 
Induktivität L von 0,1 mH entsteht dadurch ein Sägezahn-Profil im zeitlichen Stromverlauf, siehe 
Abbildung 32 grüne Kurve. Die eigentliche Modulationstiefe ist somit von der Regelkreisfrequenz, 
der Größe der Induktivität und der Höhe des Soll-Stromes abhängig. Die beiden Erstgenannten 
sind quasi fix und nur durch den Hersteller Regatron veränderbar. Somit ist die Modulationstiefe 
lediglich vom Soll-Strom abhängig. Mit größerem Soll-Strom geht auch eine größere 
Modulationstiefe einher. Versuche zeigten eine zeitliche Stromamplituden von ± 5 - 20 A. 
 
 
Abbildung 32: zeitlicher Stromverlauf mit PPS-Netzteil, grün: Stromfluss über Lichtbogen, gelb: Stromfluss 
über IGBT, Magenta: Spannung über eingebaute Induktivität 
Die Stabilität eines Lichtbogens kann visuell und durch die Aufnahme von zeitlichen 
Spannungsverlaufskurven erfasst werden. Im zeitlichen Spannungsverlauf ist ein Lichtbogenknick 
gut sichtbar, siehe Abbildung 33. Man kann diesen in drei Zustände des Lichtbogens unterteilen 
die visuell im Afterglowplasma sichtbar werden:  
a) idealer, geschlossener und homogener Plasmavorhang  der Lichtbogen weist keinen Knick 
auf, die sich einstellende Spannung ist minimal  
b) geöffneter Plasmavorhang an einer fixen Stelle  der Lichtbogen weist einen permanenten, 
örtlich stabilen Knick auf, der über eine längere Zeit bestehend bleibt, die Spannung ist 
erhöht aber konstant über die Zeit 
c) „Plasmafinger“ sind sichtbar, Plasmafächer bewegt sich über die gesamte Lichtbogenbreite 
 der Lichtbogen weist ein wandernden Knick auf, dieser bewegt sich kontinuierlich über 
die gesamte Breite, die Spannung wechselt stetig zwischen Maximum und Minimum. 




Abbildung 33: zeitliche Spannungsverlaufskurve mit den drei Formen der Lichtbogenstabilität: grün – 
stabiler Lichtbogen, kein Knick, minimale Spannung; orange – Lichtbogen mit festem Knick (metastabil), 
Plasmafächer gespalten, erhöhte Spannung; rot – abrupter Fußpunktwechsel und wandern des Knickes, 
Lichtbogen instabil, maximale Spannungsamplituden  
Im nachfolgenden Abschnitt wird der Einfluss des PPS-Moduls auf die Stabilisierung des 
Lichtbogens untersucht. Folgende Parameter wurden variiert: (a) mit und ohne anodisiertes, 
kaskadiertes AlMgSi-Remotesystem, (b) Gaszusammensetzung Ar + N2 oder O2 oder CO2 und (c) 
Gasmenge 60 und 150 slm 
Einflussfaktor Remotesytem 
Das Remotesystem ist für die Schichtabscheidung notwendig. Es überführt den Plasmafächer in 
diskrete Plasmafackeln. Es bildet sich durch die Blende ein Druckgradient aus. Die 
Gasgeschwindigkeit wird durch die Verkleinerung der Austrittsfläche um Faktor 14 erhöht. Für 
die Versuchsreihe wurden Prozessparameter, die denen der SiO2-Schichtabscheidung 
entsprechen, gewählt. D. h. es wurde ein Ar+N2-Plasma mit einer Gasgesamtmenge von 150 slm 
untersucht. Die LARGE-Plasmaquelle wurde mit und ohne Remotesystem sowie mit und ohne 
PPS-Modul betrieben. Die zeitlichen Spannungsverlaufskurven sind in Abbildung 34 zu sehen.  
Sehr gut zu sehen ist, dass beim Betrieb mit PPS-Modul der Lichtbogen, umströmt mit 150 slm 
Ar+N2, sehr stabil ohne das Auftreten von Knicken brennt. Bei der Stromversorgung allein durch 
die TopCon kommt es häufig zur Knickbildung, sichtbar durch die vielen Spannungsspitzen 
(ΔU  30 V) in der Spannungsverlaufskurve. Die Häufigkeit und Zeitdauer der Knicke ist sehr 
verschieden. Es wurden zeitliche Spannungsverläufe von jeweils 1 h aufgenommen. So konnte 
beim Betrieb der LARGE-Plasmaquelle ohne Zuschalten des PPS-Moduls und ohne Vorschalten 
eines Flansches bis zu acht Lichtbogenknicke über eine Dauer von 60 min detektiert werden. 
Dabei handelt es sich überwiegend um permanente Knicke, die für 30 - 170 s örtlich unverändert 
bestehen bleiben. Die Spannung steigt langsam an, der Lichtbogen wird unruhiger, bis der 
Lichtbogen wieder in seine optimale Lage fällt und die Spannung minimal wird. Wird der 
Plasmaquelle ein Remotesystem vorgeschaltet, ist bei Verwendung des PPS-Modules der 
Lichtbogen stabil. Es treten keine Lichtbogenknicke auf. Die Spannungswerte des Lichtbogens 
schwanken lediglich um 1 - 2 V. Ohne Zuschalten des PPS-Modules weist der Lichtbogen 







Plasmafinger: permanentes wandern des Knickes
























Plasmavorhang geschlossen: ideal; kein Knick
44  Optimierung der LARGE-Plasmaquelle - Lichtbogenstabilisierung 
permanent Knicke auf, dabei handelt es sich aber vorwiegend um wandernde Knicke. Der Einfluss 
des Remotesystems auf den Lichtbogen ist geringfügig stabilisierend. 
 






























Abbildung 34: Untersuchung der Lichtbogenstabilisierung unter Verwendung eines PPS-Moduls; Aufnahme 
zeitlicher Spannungsverlaufskurven für ein 150 slm Ar+N2-Plasma mit und ohne anodisiertes kaskadiertes 
AlMgSi-Remotesystem (Al-Flansch) 
Einflussfaktor Prozessgaszusammensetzung 
In diesem Abschnitt wird der Einfluss des Prozessgases auf die Stabilität des Lichtbogens näher 
betrachtet. Untersucht wurden die Prozessparameter die zur CFK-Plasmaaktivierung verwendet 
werden und auch deren Aufbau, d. h. die LARGE-Plasmaquelle wird ohne Remotesystem 
betrieben. Zur Plasmaaktivierung von CFK werden oxidative Prozessgase eingesetzt. Die 
Prozessgasmenge beträgt lediglich 60 slm, um die thermische Belastung des CFK´s gering zu 
halten. Die zeitlichen Verlaufskurven der Spannung werden in Abbildung 35 präsentiert. Zu sehen 
ist, dass der Lichtbogen sehr instabil ist. Dies ist unabhängig vom Zuschalten des PPS-Moduls und 
den Plasmagasen O2 und CO2. Mit Hilfe des PPS-Modules ist es nur sehr bedingt möglich, den 
Lichtbogen zu stabilisieren. Dafür können zwei Dinge verantwortlich sein. Zum einem der geringe 
Prozessgasfluss von 60 slm und zum anderen das oxidative Gas selbst. Im vorrangegangenem 
Abschnitt wurde gezeigt, welchen Einfluss der Gasverteiler auf die Homogenität des 
Plasmafächers hat. Bei den gezeigten zeitlichen Spannungsverlaufskurven in diesem Abschnitt 
wurde eine LARGE-Plasmaquelle mit Trichtergasverteiler verwendet, der für höhere Gasflüsse 
optimiert wurde. D. h. die inhomogene Gasanströmung des Lichtbogens stört diesen so stark, 
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dass es zur Ausbildung von Knicken kommt. Die zweite Ursache für die Lichtbogeninstabilität 
kann im Prozessgas O2 bzw. CO2 selbst liegen. Die Elektroden werden mit Argon gespült, um 
diese vor oxidativen Gasen zu schützen. Beim Umströmen des Lichtbogens kann ein Teil des 
Gases in das hochviskose Plasma eindringen und strömt aufgrund der Eigendynamik des 
Lichtbogens zu den Elektroden. Diese werden oxidiert. Die Oxidschicht stört aufgrund ihrer 
schlechteren Leitfähigkeit den Fußpunkt und lässt diesen unkontrolliert springen. Diese Theorie 
kann bisher nicht bestätigt werden. Es ist kein stärkerer oder anders gearteter Verschleiß der 
Elektroden sichtbar. 
 
























Abbildung 35: Aufnahme zeitlicher Spannungsverlaufskurven für die Prozessgasmischung 40 slm Ar + 
20 slm CO2 / O2 
Einflussparameter Prozessgasmenge 
Ein bereits im vorangegangen Abschnitt angesprochener Punkt ist der Einfluss der 
Prozessgasmenge auf die Stabilität des Lichtbogens. Für diese Versuchsreihe wurde die 
stabilisierende Prozessgasmischung Ar+N2 ausgewählt und die Spannungsverlaufskurven für 60 
und 150 slm Gasmenge aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 36 zu sehen. Auch hier 
zeigt sich, wie in der vorherigen Versuchsreihe, dass das PPS-Modul einen begrenzten Einfluss auf 
die Stabilisierung des Lichtbogens bei geringen Prozessgasmengen hat. Der Lichtbogen ist instabil 
und das über eine längere Zeit. 
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Abbildung 36: Aufnahme zeitlicher Spannungsverlaufskurven für ein Ar+N2-Plasma mit der Gasmenge 60 
und 150 slm 
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass das Gasgemisch Ar+N2 die Lichtbogenstabilität 
nicht beeinträchtigt wenn dies 150 slm beträgt. Bei Prozessgasmengen von 60 slm weist der 
Lichtbogen häufig Knicke auf. Weiterhin ist zusammenzufassen, dass oxidative Gase den 
Lichtbogen stärker stören. Durch das PPS-Modul kann der Lichtbogen stabilisiert werden, aber 
nur für ausgewählte Prozessparameter. 
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4.4.4. Bewertung der Optimierung der LARGE-Plasmaquelle 
 
Für eine industrielle Überführung mussten die in der Aufgabenstellung genannten kritischen 
Punkte beseitigt werden, Abbildung 2. Dazu erfolgte die Optimierung der LARGE-Plasmaquellen-
Baugruppen Gasverteiler, Elektrode und Remotesystem sowie Stromversorgung. Die Darstellung 
der Ergebnisse und deren Diskussion erfolgte in Kapitel 4.4. Eine Zusammenfassung und 
Bewertung dieser erfolgt in der nachfolgenden Tabelle. 
 
Tabelle 8: Modifizierung der LARGE-Plasmaquelle für den industriellen Einsatz 
Anforderung Bewertung Begründung 




Der Lichtbogen konnte durch die Optimierung des 
Gasverteilers und der Elektroden sowie durch den 
Einsatz einer PPS-Hochspannungsversorgung stabilisiert 
werden. Dies ist aber nicht für alle 
Plasmagasmischungen der Fall. Bei der Verwendung 
von Druckluft als Plasmagas besteht derzeit noch ein 
Defizit bei der Lichtbogenstabilisierung. 
Reduktion des Argon-Anteils im Prozessgas erreicht Durch die Optimierung der Plasmaquelle (Gasverteiler, 
Elektrode) und der Stromversorgung konnte der 
Argon-Anteil im Prozessgas um 100 % gesenkt 
werden. Die angepasste LARGE-Plasmaquelle kann im 
offenen System mit purem Stickstoff und purer 
Druckluft betrieben werden.  
Anpassung der Remotesysteme an die 
Applikationsbeispiele 
erreicht Es wurde ein Remotesystem entwickelt, bei dem das 
Afterglowplasma in 10 diskrete Düsen, durch die die 
Einspeisung der Remote- und Precursorgase erfolgt,  
aufgeteilt wird. Das Remotesystem wurde weiterhin 
vom zunächst anodisierten Aluminiumflansch zum 
kaskadierten langzeitstabilen BN-Flansch, der auch für 
ein Druckluftplasma geeignet ist, optimiert. 
 
  
48  Charakterisierung des Afterglowplasmas 
4.5. Charakterisierung des Afterglowplasmas 
Im folgenden Kapitel werden Ergebnisse von Temperaturmessungen im Afterglowplasma und die 
Steuerungsmöglichkeit der Temperatur über Prozessparameter wie Prozessgasmenge, -
zusammensetzung und Remotesystemtyp gezeigt. Es folgen ausgewählte OES-Messungen zur 
Bestimmung der Gasspezies zum Beispiel in Abhängigkeit vom Arbeitsabstand. 
4.5.1. Temperaturmessung 
Bei der Temperaturmessung handelt es sich um die Bestimmung der Gastemperatur des 
Afterglowplasmas. Dazu wurden S-Typ-Thermoelemente verwendet, siehe Kapitel 3.1. Diese sind 
in oxidierender Atmosphäre für Temperaturen bis 1650 °C einsetzbar [54]. Das Thermoelement 
wurde mit seiner Spitze in der Plasmaflamme positioniert und die Temperatur nach 5 min 
Mindestverweildauer im Plasma abgelesen, siehe Abbildung 8.  
Als Arbeitsabstand d1 ist definiert der Abstand zwischen Substrat und der LARGE-Plasmaquelle ab 
dem Austritt des Afterglowplasmas, d. h. nach dem Neutrodenblock (siehe Abbildung 18) bzw. 
bei der SiO2-Schichtabscheidung nach dem Remotesystem. Der Abstand d zwischen Lichtbogen, 
dem Generierungsort des Afterglowplasmas, und Substrat setzt sich demnach wie folgt 
zusammen: 
 
                     mit d0 = 2 cm, dAl = 3 cm und dBN = 2,5 cm 
 
Dabei ist d0 der Abstand zwischen Lichtbogen und Austrittspunkt des Afterglowplasmas aus der 
Plasmaquelle. Diese Wegstrecke im Neutrodenblock ist konstant und beträgt 2 cm. Bei 
Vorschalten eines Remotesystemes vor die LARGE-Plasmaquelle wird die Strecke im 
geschlossenen Raum um die Dicke des Remotesystemes verlängert, siehe Kapitel 4.3.  
 
Prozessparameter: Plasmagaszusammensetzung 
Die Charakterisierung des Afterglowplasmas soll mit der Darstellung der Abhängigkeit der 
Gastemperatur von der Plasmagaszusammensetzung begonnen werden, siehe Abbildung 37.  
 
Abbildung 37: Gastemperatur des Afterglowplasmas in Abhängigkeit von der Plasmagaszusammensetzung, 
Molekulargasanteil im Argon-Plasma in Volumenanteil 
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Tabelle 9: Temperaturanstieg der Gastemperatur in Abhängigkeit vom Prozessgas, Tabelle zu Abbildung 37 
Prozessgas Ar+O2 Ar+CO2 Ar+N2 Ar+H2 
Molekulargas-Anteil am 
Gesamtfluss / % 
16 - 42 16 - 50 8 - 67 8 - 25 
Temperaturintervall des 
Temperaturanstiegs / °C 
525 - 1040 850 - 1560 940 - 1740 660 - 1560 
Temperaturanstieg  
/ °C pro 1 % Molekulargas-Anteil 
19 21 13 52 
Temperatur bei 25 % 
Molekulargas / °C  
714 1068 1234 1550 
 
Bestimmt wurde die Gastemperatur des Afterglowplasmas einer 150-mm-LARGE-Plasmaquelle 
beim Einsatz von 60 slm Plasmagasgesamtfluss. Diese Gasflussmenge wurde in dieser Arbeit 
standardmäßig zur Vorbehandlung von Polymeren eingesetzt. Das Thermoelement wurde für die 
Argon-Gasmischungen mit den molekularen Gasen O2, CO2, H2 und N2 in einem Abstand d1 von 
5 cm von der Plasmaquelle positioniert, siehe Abbildung 8 links. Der Anteil des Reaktivgases am 
Prozessgas wurde zwischen 8 % und 67 % variiert. Bei allen Gasmischungen zeigte sich, dass mit 
Erhöhung des Molekülgasanteiles die Gastemperatur zunimmt. Weiterhin ist für alle untersuchten 
Prozessgasmischungen festzustellen, dass mit Erhöhung des Molekulargasanteiles die 
Gastemperatur ansteigt. Der Anstieg selbst wird vom Molekülgas bestimmt und ist stoffspezifisch, 
siehe Tabelle 10. Molekülgase besitzen durch die Möglichkeit der Dissoziation eine hohe 
spezifische Wärmekapazität. So besitzt jedes Gas ein charakteristisches Maxima, Beispiel H2 1. 
Maximum bei ca. 3000 K, N2 kleines 1. Maximum bei ca. 6000 K, siehe im Anhang Abbildung 95. 
Durch die Zugabe von Molekülgas zum Argon wird die Wärmekapazität des Prozessgases deutlich 
erhöht. Eine Erhöhung der Wärmekapizität ist mit einer Erhöhung der Wärmemenge und der 
Plasmagastemperatur gleichzusetzen. Negativ ist, dass Molekülgase ein deutlich viskoseres und 
stark fluktuierendes Plasma erzeugen, das wirkt sich nachteilig auf die Lichtbogenstabilität aus 
[20]. Der Anstieg der Gastemperatur mit zunehmendem Molekularanteil ist für alle 
Gasmischungen linear. Am stärksten steigt die Temperatur für ein Argon-Wasserstoff-Plasma an. 
Es werden Temperaturen im Afterglowplasma von 660 °C bei nur 8 % Wasserstoff im Argon-
Plasma gemessen und 1560 °C bei 25 % Wasserstoff. Dies entspricht einem Anstieg von 52 %. 
Deutlich geringer mit 21 % fällt dieser für ein Ar+CO2-Plasma aus. Der geringste 
Temperaturanstieg wurde für ein Ar+N2-Plasma gemessen. Er beträgt 13 %. Die Gastemperatur 
verhält sich proportional zur Ionisierungsenergie des Gases, vorausgesetzt die Bogenstromstärke 
ist konstant [6]. Das bedeutet, dass die Gastemperatur in der Reihenfolge der Gase O2, CO2, H2, 
N2 zunimmt, siehe Tabelle 10. Dazu ist in Tabelle 9 die Gastemperatur des Afterglowplasmas für 
eine 25 %ige Molekulargasmischung aufgelistet. Danach betrug die Temperatur für ein Ar+O2-
Plasma lediglich 714 °C. Die Ionisierungsenergie für O2 beträgt 12,1 eV. Die Temperatur steigt 
wie erwartet in der genannten Reihenfolge deutlich an und beträgt bei 25 % H2-Anteil 1550 °C, 
das eine Ionisierungsenergie von 15,4 eV besitzt. 
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Tabelle 10: Ionisierungs- und Dissoziationsenergien sowie Enthalpie und spezifische Wärmekapazität von 
Argon und den Reaktivgasen O2, N2, H2, CO2 entnommen von [6] [55] [20] 
 O2  CO CO2 H2  N2  Ar 
Ionisierungs-

































energie / eV 
O2  O 
5,1 
O2







H2  H 
4,6 
H2
+  H+ 
2,6 
N2  N 
9,8 
N2





/ J kg-1 
8,3107    1,3109  1,3108  3,5107 
spezf. Wärme-
kapazität bei 
15000 K  
/ J kg-1 K-1 
1,9104    2,6105  2,3104  9,4103 
 
Prozessparameter: Arbeitsabstand 
Ein sehr wichtiger Prozessparameter für alle in dieser Arbeit betrachtenden Applikationsbeispiele 
ist der Arbeitsabstand d1 zwischen Plasmaquelle und der Substratoberfläche. In Abbildung 38 
wird die Abhängigkeit der Temperatur des Afterglowplasmas vom Arbeitsabstand für die 
Plasmagasmengen 60, 100 und 150 slm dargestellt. 
 
Abbildung 38: Plasmagastemperatur in Abhängigkeit vom Abstand zwischen Plasmaquelle und 
Thermoelement (S-Typ), Thermoelement hat an offener Atmosphäre deinen Messbereich bis 1650 °C 
Zu sehen ist, dass mit zunehmendem Abstand zur Plasmaquelle die Temperatur abnimmt. Ein 
Afterglowplasma besitzt keine Energiequelle zur Aufrechterhaltung des Plasmazustandes. Es wird 
bestimmt durch Rekombinations- und Relaxationsprozesse der Plasmaspezies. Im Fall der LARGE-
Plasmaquelle im offenen System kommen die starken Wechselwirkungen mit der umgebenden 
Atmosphäre dazu, die zusätzlich das Afterglowplasma quenchen11. Mit zunehmendem Abstand 
                                               
11 Unter quenchen versteht man das rasche Abkühlen und Rekombinieren von Reaktionsgemischen 
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nimmt die Verweilzeit der Plasmaspezies in der offenen Atmosphäre zu. Die Plasmaspezies 
rekombinieren und verlieren an Energie. Die Gastemperatur sinkt. 
Zudem ist zu sehen, dass mit zunehmender Plasmagasmenge die Gastemperatur abnimmt. Das 
Plasmagas wird beim Umströmen des Lichtbogens in den Plasmazustand überführt. Der 
Lichtbogenführungskanal hat einen Durchmesser von 6 mm und eine Länge von 150 mm. 
Zwischen dem Lichtbogen und der gekühlten Kupferwand besteht auf engsten Raum eine extrem 
hohe Temperaturdifferenz von ca. 14000 K. Durch diesen Raum muss das gesamte Plasmagas 
strömen. Wie im Kapitel 4.1.3 beschrieben, wird der Lichtbogen aufgrund seiner hohen 
Viskosität, siehe Abbildung 94, nicht durch- sondern umströmt. Plasmagas, das näher am 
Lichtbogen vorbeiströmt, wird stärker aktiviert als das Plasmagas, das direkt an der Wand 
entlanggeführt wird. Mit zunehmender Plasmagasmenge erhöht sich die 
Strömungsgeschwindigkeit12 indirekt proportional dazu die Verweilzeit des Plasmagases im 
Lichtbogenführungskanal, siehe Abbildung 39 rechts. Der Anteil an aktiviertem Plasmagas an der 
Gesamtmenge nimmt ab. Dies spiegelt sich in der gemessenen Gastemperatur wider. Eine zweite 
Erklärung ist in der Strömungsgeschwindigkeit selbst zu finden. Diese verringert sich gravierend 
mit abnehmender Temperatur und damit nach Verlassen des Lichtbogenführungskanal, siehe 
Abbildung 39 rechts. Damit steigt die Wechselwirkungszeit mit der offenen Atmosphäre, welche 
das Afterglowplasma quencht. 
 
  
Abbildung 39: links Ar-Volumenstrom, rechts Ar-Strömungsgeschwindigkeit (bei konstanter Fläche A) in 
Abhängigkeit von der Temperatur 
Prozessparameter: Gasflussmenge 
Die Gastemperatur des Afterglowplasmas der LARGE-Plasmaquelle wird neben der 
Zusammensetzung des Prozessgases, das am Lichtbogen vorbeiströmt, auch von der 
Gasgesamtmenge bestimmt. Dies wird exemplarisch für ein Argon-Stickstoff-Plasma in Abbildung 
40 dargestellt. 
 
                                               
12 Volumenstrom = Strömungsgeschwindigkeit * Fläche 
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Abbildung 40: Plasmagastemperatur in Abhängigkeit von Gasflussmenge 
Der Gesamtgasfluss wurde von 70 - 170 slm variiert. Dabei wurde das Mischungsverhältnis von 
Argon und Stickstoff mit 1,83 konstant gehalten. Über diesen Bereich ist bei konstanter 
Bogenstromstärke kein stabiler Betrieb des Lichtbogens möglich. Bei geringer Bogenstromstärke 
und hohem Gasfluss reißt der Lichtbogen ab bzw. die Brennspannung schwankt zu stark. Bei 
hoher Bogenstromstärke und geringem Gasfluss tritt eine massive Temperaturbelastung der 
Kupferplatten auf, die zur Zerstörung der Plasmaquelle führen kann. 
Die in Abbildung 40 präsentierten Temperaturen des Afterglowplasmas wurde für homogen und 
stabil brennendes Afterglowplasmas bestimmt.  
Erwartet wird, dass die Gastemperatur des Afterglowplasmas bei Erhöhung der Gasflussmenge 
dem Verlauf einer Glockenkurve folgt. Dieser Verlauf ist aufgrund der Änderung der 
Bogenstromstärke nicht zu sehen. Für den Lichtbogenbetrieb mit 80 A Bogenstromstärke ist ein 
Temperaturmaximum bei einer Gasflussmenge von 130 slm sichtbar. Bis zu dieser Gasflussmenge 
kann der Ionisationsgrad des Prozessgases, der sich indirekt in der Gastemperatur widerspiegelt, 
durch einen Lichtbogen, betrieben mit 80 A, gesteigert werden. Die Gastemperatur steigt, da die 
Konzentration des aktivierten Gases ansteigt. Mit weiterer Erhöhung der Gasmenge nimmt der 
Anteil an Gas, der beim Umströmen des Lichtbogens nicht mehr aktiviert werden kann zu. Die 
Konzentration des aktivierten Gases an der Gesamtgasmenge nimmt ab. Die Gastemperatur 
sinkt. Weiterhin steigt die Gefahr, den Lichtbogen so stark zu stören, dass dieser seine 
Idealposition verlässt und „ausgetrieben“ bzw. „ausgeblasen“ wird. Parallel dazu wird mit 
zunehmender Gasflussmenge der Lichtbogen durch- statt umströmt. Das Prozessgas kühlt den 
Lichtbogen zu nehmend ab. Die Viskosität sowie elektrische Leitfähigkeit des Lichtbogens sinkt. 
Der Lichtbogen kann „Erlöschen“. Bei der untersuchten Gesamtflussmenge von 170 slm war dies 
jedoch noch nicht der Fall. 
Die Gastemperatur bei einem Lichtbogen betrieben mit 65 A zeigt ihr Maximum bei 70 - 80 slm 
Prozessgas und liegt deutlich unter der Temperaturen von dem Lichtbogen betrieben mit 80 A. 
Mit zunehmender Gasflussmenge sinkt die Gastemperatur ab. Auch hier ist der Verlauf mit der 
Energie des Lichtbogens erklärbar. Ein Lichtbogen betrieben mit 65 A besitzt weniger Energie als 
ein Lichtbogen betrieben mit 80 A. Mit Erhöhung der Bogenstromstärke wird die Leistung 
(       ) und damit die Energie (P  E) des Lichtbogens erhöht. Mit einem Lichtbogen 
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Ein weiterer Prozessparameter, der die Gastemperatur des Afterglowplasmas bestimmt, ist die 
Stromstärke des Lichtbogens. Dies wurde schon im vorhergehenden Abschnitt deutlich, da bei 
verschiedenen Stromstärken deutlich andere Temperaturen beobachtet wurden. Die Ergebnisse 
einer detaillierteren Untersuchung sind in Abbildung 41 dargestellt. Mit zunehmender 
Stromstärke nimmt die Leistung bzw. Energie des Lichtbogens zu. Dieses Verhalten ist annähernd 
linear und zeigt sich so auch im linearen Anstieg der Gastemperatur. Die Temperatur steigt von 
1240 °C für 65 A Lichtbogenstromstärke stetig auf 1500 °C für 90 A an. Der Durchmesser des 
Lichtbogens nimmt mit zunehmender Stromstärke zu. Zur Aktivierung des Prozessgases steht 
damit ein immer breiterer und viskoser werdender Lichtbogen zur Verfügung, der immer 
schwerer zu kontrollieren und stabil zu halten ist. 
 
 
Abbildung 41: Plasmagastemperatur in Abhängigkeit von der Stromstärke des Lichtbogens 
Prozessparameter: Remotesystem 
Ein weiterer Parameter, der Auswirkungen auf die Gastemperatur des Afterglowplasmas hat, ist 
das Remotesystem, das zwecks Precursorzugabe zur Schichtabscheidung installiert wird. Mit dem 
Vorschalten des Remotesystems an die LARGE-Plasmaquelle wird zum einen der geführte 
Strömungsweg des Afterglowplasmas um die Dicke des Remotesystems verlängert, und 
andererseits die Austrittsfläche des Gases und damit dessen Strömungsgeschwindigkeit 
verändert. Die Austrittsfläche reduziert sich um 31,4 % von 900 mm² Austrittsfläche ohne 
vorgeschaltetes Remotesystem auf 283 mm² bei einem vorgeschalteten 10-Loch-Remotesystem 
mit einem Lochdurchmesser von 6 mm, siehe Kapitel 4.3. Beides, die Änderung der 
Austrittsfläche sowie der zusätzliche Wandkontakt des Afterglowplasmas im Remotesystem, hat 
Auswirkungen auf die Konzentration der aktivierten Spezies im Afterglowplasma.  
 
Im folgenden Abschnitt wird gezeigt, welchen Einfluss das Remotesystemmaterial auf die 
Gastemperatur des Afterglowplasmas hat. Untersucht wurden zwei baugleiche Remotesysteme 
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zur SiO2-Schichtabscheidung, siehe Kapitel 4.3. Das Remotesystem Al-Flansch besteht aus 
AlMgSi1, das mit einer bis zu 100 µm hartanodisierten Deckschicht elektrisch isoliert wurde. Das 
Remotesystem BN-Flansch besitzt ebenfalls einen hartanodisierten AlMgSi1-Grundkörper in dem 
einen Düseneinsatz aus Bornitrid (BN) eingelassen ist. Der BN-Düseneinsatz ist lediglich geklemmt. 
Beide Remotesysteme besitzen 10 Düsen mit einem Innendurchmesser von 6 mm. 
Wie bereits mehrmals beschrieben wird beim Umströmen des Lichtbogens das Prozessgas 
aktiviert. Dem Prinzip geschuldet erfolgt keine stetige Energiezufuhr. D. h., sobald das Prozessgas 
am Lichtbogen vorbeigeströmt ist, setzt auch schon die Deaktivierung und Rekombination der 
aktivierten Spezies ein. Die Rekombination findet vorerst größtenteils an den Wänden statt. Diese 
bestehen in der Plasmaquelle aus Kupfer, das wassergekühlt wird, und gehen dann in 
anodisiertes AlMgSi1 bzw. BN des Remotesystemmateriales, ebenfalls wassergekühlt wird, über. 
Das Material hat dabei entscheidenden Einfluss auf die Rekombinationsrate, siehe [22].  
Betrachtet man die Ergebnisse der Temperaturmessung in Abhängigkeit des 
Remotesystemmaterials in Abbildung 42, so ist zu sehen, dass die Gastemperatur bei 
Verwendung des BN-Remotesystems deutlich höher ist. Untersucht wurde ein Ar+N2-Plasma mit 
einer Gasgesamtmenge von 160 slm, die typischerweise für die SiO2-Schichtabscheidung 
eingesetzt wird. Die Gastemperatur wurde im Arbeitsabstand d1 von 1 und 2 cm gemessen, siehe 
Abbildung 8 rechts. Das Mischungsverhältnis von Ar/N2 wurde von 1,3 bis 2,2 variiert, das 
entspricht einem Stickstoffanteil am Prozessgas von 31 – 44 %. Die höhere Temperatur des 
Afterglowplasmas bei Verwendung des BN-Remotesystems ist zum einen, durch die geringe 
Wärmeabführung durch das thermisch entkoppelte und lediglich geklemmte BN und andererseits 
durch die geringere Rekombinationsrate der Gasspezies an BN zu erklären. Die 
Temperaturdifferenz der Gastemperatur bei Verwendung des Al- und BN-Remotesystems beträgt 
bei der genannten Gasmischung ca. 200 K. Sie ist unabhängig vom Abstand. Der 
Temperaturverlauf an sich, d. h. die Abnahme der Gastemperatur mit abnehmender 
Stickstoffkonzentration im Prozessgas ist gleichbleibend wie bereits gezeigt. Das Afterglowplasma 
wird bei Verwendung eines BN-Remotesystems am wenigsten gequencht. 
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Das Vorschalten eines Remotesystemes an die Plasmaquelle ist notwendig, um Precursoren in das 
Afterglowplasma einzuspeisen. Für eine optimale Einspeisung und Durchmischung dieser mit dem 
Plasmagas13 muss sogenanntes Remotegas14 zugegeben werden. Im Falle der SiO2-
Schichtabscheidung sind Remotegase die Molekulargase N2 und O2, wobei O2 die zusätzliche 
Funktion der Steuerung der Stöchiometrie der SiO2-Schichten übernimmt. In Abbildung 43 ist die 
Gastemperatur des Afterglowplasmas in Abhängigkeit von der Remotegasmenge N2 zu sehen. Im 
Abstand von 5 mm zur Plasmaquelle besitzt das Afterglowplasma eine Gastemperatur von 
1270 °C bei Verwendung des BN-Remotesystemes. Mit Zugabe von 50 slm N2, der maximalen 
Remotegasmenge für den SiO2-Abscheidungsprozess, sinkt die Gastemperatur auf 1030 °C. Die 
Reduzierung der Gastemperatur um bis zu 28 % ist auf die abkühlende und deaktivierende 
Wirkung des kalten Remotegases zurückzuführen. 
 
 
Abbildung 43:  Einfluss des Remotegasflusses auf die Gastemperatur des Afterglowplasmas bei 
Verwendung eines BN-Flansches mit Düsendurchmesser von 6 mm 
 
  
                                               
13 Prozessgas, welches direkt am Lichtbogen vorbeigeführt wird 
14 Prozessgas, welches außerhalb der Plasmaquelle über den Flansch dem Plasmagas zugegeben wird und 
damit keinen Kontakt mit dem Lichtbogen hat 
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Nachfolgend sollen die dargestellten Zusammenhänge und Beziehungen aus den vorrangehenden 
Abschnitten tabellarisch zusammengefasst werden. 
 
Tabelle 11: Zusammenfassung der Prozessparameter und deren Auswirkungen auf die Gastemperatur des 
Afterglowplasmas 
Prozessparameter Auswirkungen auf die Gastemperatur des Afterglowplasmas 
Plasmagas-
zusammensetzung 
- hat entscheidenden Einfluss auf die Stabilität des Lichtbogens 
- Gasart und -konzentration bestimmen die Temperatur des Afterglowplasmas 
- Temperaturanstieg bei Argon-Mischungen mit molekularem Gas sind gasspezifisch 
Abstand - Mit zunehmendem Abstand nimmt die Gastemperatur linear ab 
Gasflussmenge / 
Volumenstrom 
- Mit Erhöhung der Prozessgasmenge sinkt die Gastemperatur 
- Gefahr des Austreibens oder Erlöschens des Lichtbogens bei zu hohen Gasflüssen 
Lichtbogenstrom - Mit Erhöhung des Lichtbogenstromes linearer Anstieg der Gastemperatur  
Remotesystem - Material des Remotesystems hat starken Einfluss auf das Rekombinationsverhalten der 
angeregten Spezies im Afterglowplasma 
- Geringere Rekombination bei Verwendung eines BN-Remotesystems im Vergleich zum 
AlMgSi-Remotesystem  um 200 K höhere Gastemperatur des Afterglowplasmas bei 
Verwendung des BN-Remotesystemes 
- Mit Reduzierung der Gasaustrittsfläche Verringerung der Gastemperatur 
Remotegas - Zugabe von Remotegas führt zur Abkühlung des Afterglowplasmas 
 
4.5.2. OES-Analyse 
Das Afterglowplasma kann nicht allein über seine Temperatur definiert werden. Ein Plasma ist ein 
hochangeregtes Vielteilchensystem. Es besteht aus Ionen (A+), Elektronen (e-), Radikalen 
(angeregten Molekülbruchstücken, AB*), angeregten neutralen Atomen (A*) und Molekülen 
(AB). Die angeregten Atome und Radikale können mittels Optischer Emissionsspektroskopie (OES) 
detektiert werden, soweit sie im gerätespezifischen Wellenlängenbereich von 280  - 1000 nm 
Licht emittieren. 
Nachstehend werden Untersuchungen von Plasmagasmischungen diskutiert, die im Bereich der 
Plasmaaktivierung von Polypropylen sowie der Trennmittelentfernung von CFK eingesetzt 
wurden. Die Zusammensetzung des Plasmas ist maßgeblich für die Ausbildung funktioneller 
Gruppen auf der Oberfläche verantwortlich. Des Weiteren werden OES-Spektren von Plasmen, 
die zur SiO2-Schichtabscheidung genutzt wurden, gezeigt. Es wird ersichtlich, welche Spezies die 
Energieträger im jeweiligen Abscheideprozess sind. 
Für die Oberflächenaktivierung und Funktionalisierung wurden die drei Plasmagasmischungen 
Ar + O2, Ar + CO2 sowie Druckluft mit einer Plasmagasmenge von 60 slm eingesetzt. Die 
Übersichtspektren für diese Plasmen sind in den Abbildung 44 bis Abbildung 46 zusehen. Sie 
wurden bei den typischen Arbeitsabständen d1 von 2, 4 und 6 cm gemessen. Zudem wurde das 
Standardplasmagasgemisch Ar+N2 für die SiO2-Abscheidung untersucht. Es wurde eine 
Plasmagasmenge von 150 slm ausgewählt und die Übersichtsspektren im Abstand d1 von 2, 4 
und 6 cm aufgenommen, siehe Abbildung 47. 
 




Abbildung 44: OES- Übersichtsspektrum eines Ar+O2-Plasmas generiert mit einer LARGE-Plasmaquelle 
 
Abbildung 45: OES- Übersichtsspektrum eines Ar+CO2-Plasmas generiert mit einer LARGE-Plasmaquelle 
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Abbildung 46: OES- Übersichtsspektrum eines Druckluft-Plasmas generiert mit einer LARGE-Plasmaquelle 
 
Abbildung 47: OES- Übersichtsspektrum eines Ar+N2-Plasmas generiert mit einer LARGE-Plasmaquelle 
Dominierend in allen Spektren sind angeregte Argon-Atome Ar* (Ar I), ionisierte Argon-Atome 
Ar+ (Ar II) sowie angeregte Stickstoffatome N* (N I), welche aus der Dissoziation von N2 
hervorgehen. Die Anwesenheit dieser Spezies zeigt, dass es sich bei dem Lichtbogenplasma um 
ein sehr energiereiches Plasma handelt, welches Energien bis zu 22 eV (Ionisierungsenergie von 
Ar I 13-15,5 eV und Ar II 19-22 eV [56]) bereitstellt. Die für die Ionisierung bzw. Dissoziation 
notwendigen Energien relevanter Prozessgase sind in Tabelle 10 aufgelistet. Ebenfalls in allen 
Spektren ist aufgrund der offenen Atmosphäre, in der die Plasmaquelle betrieben wird, und des 
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darin enthaltenen Wassers das Radikal OH detektierbar. Dieses wird durch folgende Reaktionen 
erzeugt: 
(1)              
   
(2)           
   
(3)              
 
In den OES-Spektren sind die OH(A-X)-Radikale deutlich sichtbar. Für die Reaktion (1) benötigen 
die Elektronen eine Energie von mindestens 4,4 eV. Für die Dissoziation von Wasser durch O-
Radikale wird eine Energie von 3,1 eV benötigt [57]. 
In Tabelle 12 sind für das jeweils untersuchte Plasma die detektieren Plasmaspezies 
zusammengefasst. In Tabelle 27 im Anhang sind alle gemessenen Peaks aufgelistet und der 
jeweils angeregten Spezies zugeordnet.  
 
Tabelle 12: Zusammenstellung aller detektieren Spezies (Kennzeichnung nach [58]) für ausgewählte 
Plasmagasmischungen  
 OH Ar I Ar II N I N2 N2+ O I CO CN C I C2 Cu I 
Ar+O2-Plasma  X X (X) X   X (X)     
Ar+CO2-Plasma X X  (X)   X (X) X X X X 
Druckluftplasma  X X  X   X     X 
Ar+N2-Plasma  X X (X) X X X (X)      
 
Aus der Tabelle wird ersichtlich, dass die  gebildeten Plasmaspezies durch das jeweils eingesetzte 
Plasmagas bestimmt werden. Bei der Verwendung der Plasmagasmischung Ar+N2 wird die ganze 
Bandbreite von angeregten Stickstoffspezies erzeugt. In den Arbeiten [6] und [22] wird gezeigt, 
dass diese der Energieträger für den Atmosphärendruck-Plasmaprozess sind. Angeregte 
Stickstoff-Moleküle N2
*(C-B) und -Ionen N2
+(B-X) sowie atomar angeregter Stickstoff N* werden in 
maßgeblicher Menge beobachtet. Die Lebensdauer von atomarem Stickstoff im Ar+N2-
Afterglowplasma mit einer Gastemperatur von 1000 K beträgt mehr als 2 s [6]. Die angeregten 
Stickstoffmoleküle werden durch die Rekombination von Stickstoffatomen generiert. Dabei wird 
eine Energie von 9,8 eV pro Molekül freigesetzt. Mit diesen und anderen Plasmaspezies stehen 
für ausreichend lange Zeit, sehr energiereiche Plasmaspezies zur Funktionalisierung der 
Oberfläche zur Verfügung. Die neusten Ergebnisse von [59] zeigen, das angeregtes Argon Ar* 
sowie molekulares Ar+ ebenfalls eine entscheidende Rolle bei der Aufspaltung des Precursors 
HMDSO bei der SiO2-Schichtabscheidung bei Atmosphärendruck spielt, siehe Abbildung 92 im 
Anhang. Auch diese Spezies werden im Plasma in großer Menge nachgewiesen. Für die 
Erzeugung von Carboxylgruppen auf Polymeroberflächen sind reaktiver Sauerstoff sowie 
Kohlenstoffmonoxid notwendig. Aufgrund der Durchmischung der umgebenden Atmosphäre mit 
dem Afterglowplasma wird atomarer Sauerstoff nicht nur in allen sauerstoffhaltigen Plasmen 
erzeugt, sondern auch in geringem Maß bei einem Ar+N2-Plasma. CO sowie die ganze Palette an 
angeregten Kohlenstoffspezies wird dagegen nur bei der Verwendung eines Ar+CO2-Plasmas in 
nachweisbaren Mengen generiert. CO2 wird im Plasma schrittweise vollständig dissoziiert und 
sämtliche Reaktionsprodukte angeregt. Dafür sind Energien von bis zu 11, 45 eV notwendig [60], 
die durch die LARGE-Plasmaquelle bereitgestellt werden. Das so erzeugte Plasma bietet damit 
verschiedenste reaktive Spezies zur Oxidation von Polymeroberflächen und Neubildung von 
funktionellen Gruppen. Ebenfalls für die Funktionalisierung von polymeren Oberflächen nutzbar 
ist das angeregte OH-Radikal. Es ist ein Produkt der Dissoziation des H2O im Prozessgas Druckluft 
bzw. aus der umgebenden Atmosphäre. Sein Vorhandensein zeigt, dass stets eine 
Durchmischung des Afterglowplasmas mit der offenen Prozessatmosphäre stattfindet. Bei 
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Ar+CO2- und Druckluft-Plasmen konnte im OES-Spektrum Kupfer nachgewiesen werden. Dieses 
stammt vom Cu-Neutrodenblock in dem der Lichtbogen geführt wird. Es kann „abgesputtert“ 
werden, wenn der Lichtbogen instabil brennt und sich Lichtbogenknicke ausbilden, siehe Kapitel 
4.4. Das führt zum Verschleiß der Plasmaquelle. Die Kupferemission ist beim Druckluftplasma sehr 
viel höher als bei einem Ar+CO2-Plasma, siehe Abbildung 48, was auf die größere Instabilität des 
Ersteren zurückzuführen ist. Ein Ar+CO2-Plasma brennt viel stabiler, da sich der hohe Argon-
Anteil im Plasmagas stabilisierend auf den Lichtbogen auswirkt. Im Rahmen von gegenwärtig 
laufenden Arbeiten wird versucht, den Betrieb der LARGE-Plasmaquelle mit dem Prozessgas 
Druckluft durch Modifikation der Stromversorgung bzw. der LARGE-Plasmaquelle zu stabilisieren. 
 
In Abbildung 48 sind die Intensitäten aller nachgewiesenen Spezies der oben untersuchten 
Plasmagasmischungen zusammengestellt. Die angegebenen Intensitäten der nachgewiesenen 
Spezies in den Diagrammen wurden bei den in Tabelle 13 angegebenen Wellenlängen ermittelt. 
Für die Darstellung der Zusammenhänge wurden die Spektren ausgewertet, welche mit einer 
Messzeit von 0,5 s (bzw. 6 s) bei einem Abstand von 2 cm aufgenommen wurden. Zur besseren 
Vergleichbarkeit wurden die Intensitäten der mit 6 s aufgenommenen Spektren auf die 0,5 s-
Spektren normiert. 
 
Abbildung 48: Übersicht zu Intensitäten ausgewählter Spezies in Abhängigkeit von der Plasmagasmischung 
Tabelle 13: Informationen zu den ausgewählten Spezies aus Abbildung 48 
Bezeichnung Wellenlänge [nm] Ephoton [eV] Zuordnung Ei [eV] [58] Ek [eV] [58] E [eV] 
OH 309,1 4,01 OH* A-X (0-0)   1-5 [57] 
Cu I 325 3,82 Cu    
N2 337,4 3,68 N2
* C-B (0-0)   N2(C) 11,1  
N2(B) 7,3 [6] 
CN 388,7 3,19 CN* B-X violet   3,2 [56] 
N2
+ 391,7 3,17 N2
+ B-X (0-0)    
C2 516,9 2,40 C
+ 20,71 23,12  
O I 716,2 1,73 O* 12,73 14,46  
Ar I 727,6 1,70 Ar* 11,62 13,33  
N I 939,8 1,32 N* 10,69 12,00  
C I 941 1,32 C* 7,68 9,00  
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Eine Übersicht über die Linien-Intensität ausgewählter Spezies im OES-Spektrum in Abhängigkeit 
von der Plasmagasmischung ist in Tabelle 14 zusammengefasst. 
 
Tabelle 14: Zusammenfassung ausgewählter Ergebnisse aus Abbildung 48 
Spezies Linien- Intensität in Abhängigkeit von der Plasmagasmischung 
OH Druckluft-Plasma > Ar+N2-Plasma > Ar+O2-Plasma > Ar+CO2-Plasma 
Ar I Ar+N2-Plasma ~ Ar+O2-Plasma > Ar+CO2-Plasma > Druckluft-Plasma 
N I Ar+N2-Plasma > Druckluft-Plasma > Ar+O2-Plasma > Ar+CO2-Plasma 
O I Ar+O2-Plasma > Ar+N2-Plasma ~ Ar+CO2-Plasma ~ Druckluft-Plasma 
 
Erwartungsgemäß wird in einem Druckluft-Plasma die höchste Intensität des OH-Peaks gemessen, 
da in diesem selbst bereits die Ausgangsstoffe wie H2O, O2 und H2 zur OH-Radikalbildung 
enthalten sind. Beim Umströmen des Lichtbogens mit Druckluft wird nach Reaktion (1) bis (3) OH 
generiert. Bei allen anderen Prozessgasen erfolgt die OH-Generierung erst im Afterglowplasma 
durch die Durchmischung mit der umgebenden Atmosphäre. Die OH-Radikalbildung wird durch 
die freigesetzte Rekombinationsenergie der Plasmaspezies initiiert. Diese ist bei einem Ar+N2-
Plasma aufgrund der hohen Konzentration an angeregten Argon- und Stickstoffspezies besonders 
hoch. In diesem Plasma ist die gemessene Intensität des OH-Peaks am zweit höchsten. 
Ein Ar+N2-Plasma weist die höchsten Intensitäten an angeregtem Argon und Stickstoff auf. Nur 
mit dieser Plasmagasmischung werden angeregte Stickstoffmoleküle und -Ionen beobachtet, da 
metastabile Argon-Atome Ar* (11,72 eV) auch außerhalb der Lichtbogenzone molekularen 
Stickstoff anregen können [6]. Im Druckluft-Plasma wurde die zweithöchste Intensität an 
atomarem Stickstoff detektiert. Druckluft weist einen Anteil 78 % Stickstoff auf. Dieser wird am 
Lichtbogen vorbeigeführt und dort aktiviert. Bei Verwendung von Druckluft (< 1 % Ar) steht im 
Gegensatz zu einem Ar+N2-Plasma der Energieträger Argon nur in sehr geringem Maß zur 
zusätzlichen Anregung außerhalb der Plasmazone zur Verfügung, wodurch die geringere 
Intensität an angeregten Stickstoff-Atomen erklärbar ist. 
Die Kohlenstoffspezies C I (C*) und C2 werden nur im Ar+CO2-Plasma nachgewiesen. Atomarer 
Kohlenstoff ist das Dissoziationsprodukt von CO2. Für die vollständige Dissoziation von einem CO2 
Molekül werden 11,45 eV benötigt, die von den freien Elektronen im Lichtbogenplasma bzw. 
durch die metastabilen Argon-Atome zur Verfügung gestellt werden. Der angeregte Kohlenstoff 
reagiert im Afterglowplasma mit dem Stickstoff aus der umgebenden Atmosphäre und bildet CN-
Radikale. Durch seine ungepaarten Elektronen ist es sehr reaktionsfreudig und reagiert in offener 
Atmosphäre zu HCN weiter, welches in FTIR-Abgasmessungen gemessen wird. 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wird die Plasmaoberflächenmodifizierung in offener Atmosphäre in 
Abhängigkeit vom Arbeitsabstand d1 für die ausgewählten Applikationsbeispiel untersucht. Es ist 
von Interesse zu wissen, welche Plasmaspezies bei welchem Arbeitsabstand d1 zur 
Plasmaoberflächenmodifizierung zur Verfügung stehen. 
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Abbildung 49: Linienintensitäten ausgewählter Spezies in Abhängigkeit vom Abstand d1 (d = d0 + d1) für die 
jeweiligen Plasmen  
In Abbildung 49 ist die Linien-Intensität  ausgewählter charakteristischer Plasmaspezies für die vier 
untersuchten Plasmagasmischungen in Abhängigkeit vom Abstand zusammengestellt. Die 
Intensität wird anhand der relativen Peakhöhe dargestellt. Für alle Plasmagasmischungen ist 
festzustellen, dass mit zunehmendem Arbeitsabstand d1 die Intensität aller Spezies abnimmt. 
Dieses Verhalten zeichnet ein Afterglowplasma aus, das durch Rekombinationsreaktionen und 
Quenchprozesse aufgrund der Durchmischung mit der offenen Atmosphäre bestimmt wird. So 
nimmt auch mit zunehmendem Abstand, wie im vorhergehenden Abschnitt gezeigt, die 
Gastemperatur und damit die Strömungsgeschwindigkeit des Afterglowplasmas ab (Abbildung 
39 rechts). Folglich steigt die Verweilzeit und Interaktionszeit der Spezies mit der offenen 
Atmosphäre. Die Intensität  der angeregten Plasmaspezies nimmt ab. 
Für alle vier untersuchten Plasmagasmischungen nimmt die Intensität der energiereichen Ar I-, 
N I- und O I-Spezies zwischen 2 und 6 cm um 40 - 60 % ab. Ein sehr starker Abfall von 80 % bis 
zu 98 % ist für den molekular angeregten Stickstoff im Ar+N2-Plasma zu beobachten. Ursache 
dafür ist die Lebensdauer der metastabilen N2-Spezies von 4 µs bis maximal 1,4 s [6] sowie die 
hohen Anregungsenergien von 8,7 – 15,6 eV, die von den in 6 cm noch vorhanden Plasmaspezies 
nicht mehr aufgebracht werden können. Die Intensität Radikals OH nimmt ebenfalls für alle 
betrachteten Plasmagasmischungen sehr stark ab. Im Abstand zwischen 2 cm und 6 cm verringert 
sich die Linienintensität um 80 – 95 %. In großem Abstand d1 von bis zu 6 cm können die 
Emissionen von langzeitstabilen sowie leicht aktivierbaren Spezies nachgewiesen werden. So sind 
für die Erzeugung von OH-Radikalen Energie von lediglich 1 - 5 eV notwendig. Dies wird durch 
die Relaxation und Rekombination von energiereichen metastabilen Ar*- und N*-Atomen, die in 
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5. Ergebnisse und Diskussion 
 
Die Aufgabe in dieser Dissertation ist es, das Potenzial der LARGE-Plasmaquelle für die 
großflächige Oberflächenmodifizierung zu evaluieren, d. h., die LARGE-Plasmaquelle an die 
verschiedenen Applikationen anzupassen und das jeweilige Prozessfenster abzustecken. In der 
Arbeit werden ganz konkrete, anwenderspezifische Fragestellungen zur 
Plasmaoberflächenmodifizierung untersucht. Nachfolgend soll die systematische Untersuchung 
der SiO2-Schichtabscheidung, die Oberflächenfunktionalisierung von CFK, die 
Oberflächenaktivierung von PP sowie die Oberflächenfeinreinigung von Al mit der LARGE-
Plasmaquelle in einem offenen System gezeigt und diskutiert werden.  
 
Folgende Prozessparameter und deren Auswirkungen auf die jeweilige Applikation werden 
betrachtet (Abbildung 50): 
o Prozessgas: Zusammensetzung und Volumenstrom    
o Arbeitsabstand d1 
o Prozessgeschwindigkeit v und Zyklenzahl 
o Remotesystem 
 






Abbildung 50: Untersuchte relevante Prozessparameter bei Plasmavorbehandlung mit der LARGE-
























- dynamische Abscheiderate R
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5.1. SiO2-Schichtabscheidung 
 
Ein Anwendungsgebiet für nanometerdünne SiO2-Schichten, deren Abscheidung in der Arbeit 
betrachtet wird, ist die Nutzung als Haftvermittlerschichten zur Verbesserung der 
Klebverbindungen von Leichtmetallen. Neben der zu erzielenden Funktion 
„Haftungsverbesserung“ spielen im Bereich der Luftfahrtindustrie die Prozessbedingungen eine 
entscheidende Rolle. So müssen die Schichten auf gekrümmten Oberflächen von Bauteilgruppen 
konform abgeschieden werden. Die Haftvermittlerschichten sollen dabei in einem Arbeitsbereich 
von ± 30 mm aufgetragen werden können. Für die Luftfahrtindustrie ist die Entwicklung einer 
Haftvermittlerschicht zur Verbesserung der Klebverbindung von Titanlegierungen von großem 
Interesse. So soll mit der Schicht die Haftkraft und Langzeitstabilität, d. h. die Beständigkeit 
gegenüber Umwelteinflüssen wie Feuchte und Temperatur verbessert werden. Ziel des Einsatzes 
der Plasmatechnologie ist der Ersatz bzw. die Reduzierung der bisher notwendigen gefährlichen 
Handarbeit mit aggressiven Chemikalien sowie ein besserer Schutz der Umwelt. Im Rahmen der 
vorliegenden Arbeit sollten die Legierungen Ti-6Al-4V und Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al untersucht 
werden. 
 
Im nachfolgenden Kapitel werden zunächst die Anforderungen an die SiO2-Schichtabscheidung 
definiert. Anschließend die theoretischen Grundlagen zur Schichtabscheidung beschrieben. Zur 
Abscheidung wurden die Precursoren Hexamethlydisiloxan (HMDSO) und Tetraethoxysilan (TEOS) 
eingesetzt, die in Kapitel 5.1.3 vorgestellt werden. Im Kapitel 5.1.4 wird der Einfluss von 
ausgewählten Prozessparametern auf die Schichteigenschaften dargestellt und diese mit 
anwenderspezifischen Methoden getestet. Abschließend erfolgt eine Bewertung der Ergebnisse 
anhand der definierten Anforderungen. 
5.1.1. Anforderungen bei der SiO2-Schichtabscheidung  
 
Die von der Industrie genannten Anforderungen bei der SiO2-Schichtabscheidung auf 
Titanlegierungen für das strukturelle Kleben in der Luftfahrtindustrie sind: 
o Arbeitsbreite von mindestens 150 mm (ausreichend für die meisten Anwendungen, 
abhängig von der durchschnittlichen Beschichtungsrate) 
o Bearbeitung von flachen und leicht gewölbten Bauteilen (geforderter variabler 
Arbeitsabstand ± 30 mm) 
o Verbesserung der Haftfestigkeit des Titanverbundes bei Verwendung eines Epoxidharz-
basierten Klebstoffsystems  
o Beschichtungsgeschwindigkeit von mindestens 6 m min-1 
o Installationsmöglichkeit des Beschichtungssystems an Roboter 
5.1.2. Mechanismen der SiO2-Schichtabscheidung in AP-PECVD-Prozessen  
 
Beim PECVD-Prozess werden die Teilchen und Zwischenprodukte für die plasmainduzierte 
Schichtabscheidung durch ein Plasma erzeugt. Das Plasma stellt eine stetige Energiezufuhr in 
Form von Strahlung, angeregten Teilchen, Radikalen und Ionen dar, siehe Kapitel 2. Die Energie 
wird genutzt, um Precursoren, gasförmige Ausgangsverbindungen, die alle zur Schichtbildung 
erforderlichen Komponenten enthalten können, aufzuspalten und anzuregen. Die 
Zwischenprodukte (Precursorfragmente) werden anschließend auf der Oberfläche adsorbiert und 
abgespaltene Gruppen werden mit dem Abgas abtransportiert. Bei dem Prozess beobachtet man 




nach der Adsorption auf der Oberfläche weiterreagieren und in die Schicht integriert werden 
(heterogenes Schichtwachstum) [61] [62]. 
In Abbildung 51 werden die einzeln Prozessschritte eines PECVD-Prozesses schematisch 
dargestellt. Der Precursor wird zunächst dem Afterglowplasma zugemischt. Es erfolgt unmittelbar 
die plasmachemische Aktivierung und Dissoziation des Precursors. In Abhängigkeit von der 
Verweilzeit und Konzentration des Precursors im Gasvolumen kommt es dabei zur Pulverbildung. 
Zwischen der Gasströmung, über die der konvektive Materialtransport erfolgt, und der 
Bauteiloberfläche bildet sich eine Gas-Randschicht (Boundary layer) dBL aus. Ihre Dicke ist 
abhängig von der Anströmgeschwindigkeit  , der Gasviskosiät  (Gleichung 5) und dem 
Arbeitsabstand15 d1. Sie wächst mit der Gasviskosität  ∼ √T (Gleichung 6) und sinkt mit 
wachsender Massenstromdichte (Gleichung 7) [62]. Mit zunehmenden Abstand d1 sinkt die 
Temperatur des Prozessgases und damit die Gasviskosität. Die Gasrandschichtdicke dBL nimmt zu. 
Sie wird durch Reibungseffekte im Fluid verursacht und weist einen Konzentrations- und 
Temperaturgradienten auf. Für einen effektiven Abscheideprozess sollte eine möglichst dünne 
und gleichmäßige Gasrandschicht angestrebt werden [22]. 
 
Gleichung 5: Abhängigkeit der Gasrandschichtdicke dBL von der Gasviskosität , der Dichte  und der 
Anströmgeschwindigkeit   





Gleichung 6: Temperaturabhängigkeit der Viskosität von Gasen nach Sutherland;  / Pa s = dynamische 
Viskosität bei der Temperatur T, 0 / Pa s = Referenz-Viskosität bei der Referenz-Temperatur T0, T / K  = 
Temperatur, T0 / K  = Referenztemperatur, C = Sutherlands Konstante / K 
    
    









Gleichung 7: Abhängigkeit des Massenstroms   von der Dichte  (die Gasdichte ist wiederum abhängig von 
der Temperatur) und dem Volumenstrom    
         
 
Der Antransport von Precursorfragmenten auf die Oberfläche findet allein durch Diffusion infolge 
Braunscher Molekularbewegungen statt. „Die Diffusionsgeschwindigkeit wächst gemäß dem 
Diffusionskoeffizienten D mit steigender Temperatur und abnehmendem Druck [62].“ 
 
Gleichung 8: Abhängigkeit des Diffusionskoeffizienten D von der Temperatur T und Druck p 










Die Precursorfragmente werden an der Substratoberfläche absorbiert, wo sie mit bereits 
adsorbierten Molekülen von Zwischen- und Reaktionsprodukten chemisch reagieren 
(Oberflächenreaktionen). Es werden Wachstumskeime gebildet und / oder vorhandene Keime 
werden durch Oberflächendiffusionsprozesse vergrößert. Precursorfragmente, die nicht 
                                               
15 Der Arbeitsabstand d1 ist der Abstand zwischen Plasmaquelle und Substratoberfläche an offener 
Atmosphäre, siehe Abbildung 19. 
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festgebunden werden, desorbieren und diffundieren wieder durch die Randschicht. Dort werden 
sie mit den anderen Reaktionsprodukten aus der Reaktionszone abtransportiert [62] [6] [63]. 
 
Abbildung 51: Schematische Darstellung der Grundprozesse in einem PECVD-Prozess aus [62] 
Die Dicke der Randschicht dBL bestimmt die Abscheiderate. Mit zunehmender Dicke kommt es zur 
Verarmung des Precursors und damit zur Verringerung der Abscheiderate. Mit Schrägstellung der 
Plasmaquelle bzw. des Substrates kann dies kompensiert werden. Weiterhin ist eine 
Kompensation über einen Temperaturgradienten entlang der Beschichtungszone möglich. Die 
Dicke der Randschicht wird weiterhin mit steigender Geschwindigkeit d. h. über 
die Gasgeschwindigkeit bzw. Substratgeschwindigkeit bei gleicher Precursorkonzentration 
reduziert, dies führt zum Anstieg der Abscheiderate. 
 
 
Abbildung 52: senkrechte Plasmagasanströmung des Substrates mit freier Abströmung 
Im Rahmen dieser Arbeit wird das Substrat stets senkrecht angeströmt, siehe Abbildung 52. Auf 
der Substratoberfläche bildet sich zunächst eine Stauströmung aus, die mit zunehmendem 
Abstand vom Auftreffpunkt in eine parallele Wandströmung übergeht. Die im 
Stauströmungsbereich wirksame Randschichtdicke hängt dabei in erster Linie von der Breite des 
Entladungskanales sD, in dieser Arbeit konstant 6 mm, und dem Abstand d zwischen Plasmaquelle 
und der Substratoberfläche ab. In [22] wurden Austrittsflächen und Formen (Schlitz, Lochblenden 
etc.) untersucht und vorgestellt, deren Erkenntnisse auf diese Arbeit übertragbar sind. Es wurde 
gezeigt, dass die Kombination aus kleinem Austrittsquerschnitt des Plasmagases und hoher 
Gasgeschwindigkeit in einer geringeren Dicke der Randschicht münden. Diese wiederum führen 
zu höheren Abscheideraten. 
Im Rahmen dieser Arbeit wird immer die dynamische Abscheiderate Rd / nm m min
-1 angegeben. 
Sie errechnet sich aus der Gesamtschichtdicke dges / nm bestimmt mittels Ellipsometrie, der 
Arbeits-



















Susbtratgeschwindigkeit v / m min-1 durch die Anzahl an Überfahrten (Zyklenzahl), siehe 
Gleichung 9. 
 
Gleichung 9: Bestimmung der dynamische Abscheiderate Rd 
    
      
      
 
 
5.1.3. Precursoren zur SiO2-Schichtabscheidung  
 
Für die SiO2-Schichtabscheidung wurden die Precursoren Hexamethlydisiloxan (HMDSO) und  
Tetraethoxysilan (TEOS) eingesetzt. Beide sind organische Siliziumverbindungen, die aus einem 
Skelett aus Silizium- und Sauerstoffatomen mit mehreren Kohlenwasserstoffresten aufgebaut 
sind. Der Vorteil dieser Precursoren liegt in den bereits direkt an Silizium gebundenen 
Sauerstoffatomen. Dieser immanente Sauerstoff stellt bei der Aufspaltung die Bildung von SiO2 
sicher. In Abhängigkeit vom verwendeten Precursor, Plasma- und Prozessparametern können 
quarzähnliche Schichten mit permanent eingebauten OH-Gruppen (SiO2:OH) sowie quarzähnliche 
Schichten mit einem variablen Kohlenwasserstoffanteil (SiO2:CH) abgeschieden werden. 
Hexamethyldisiloxan (HMDSO) 
Für die Schichtabscheidung wurde im Rahmen dieser Arbeit Hexamethyldisiloxan (HMDSO, 
C6H18Si2O, CAS [107-46-0]) als Precursor eingesetzt. Dieser Precursor besteht aus einem Si-O-Si-
Skelett mit jeweils drei Methylengruppen an beiden Siliziumatomen. HMDSO weist einen relativ 
hohen Dampfdruck von 100 hPa bei 30 °C auf [64]. Bei der Einspeisung ins Plasma kommt es 
zunächst zur Abspaltung von Wasserstoff oder ganzen Methylengruppen, die in der Gegenwart 
von Sauerstoff zu Wasser, Kohlenmonoxid sowie Kohlenstoffdioxid reagieren. Das Si-O-Si-Gerüst 
bleibt als Baustein für die stöchiometrische SiO2-Schicht bestehen [61] [65]. Da das Si:O-Verhältnis 
im HMDSO-Molekül 2:1 beträgt, ist eine zusätzliche Sauerstoffzugabe zur Abscheidung 
stöchiometrischer SiO2-Schichten in den Prozess nicht zwingend notwendig. Das HMDSO-Molekül 
ist sehr hydrophob, da das vierfach positive Si-Atom durch ein zweifachnegatives O-Atom nicht 
gesättigt wird. Die Si-O-Bindungsenergie ist aus diesem Grund auch deutlich höher zu der im 
TEOS-Molekül. Die Methylgruppen sind von Natur aus unpolar und bilden keine 
Wasserstoffbrückenbindungen zwischen dem Sauerstoff bzw. Methylgruppen selbst aus. Beim 
Einbau von Si-CH3-Gruppen in die SiO2-Schichten führt dies dann zu einem hydrophoben 
Benetzungsverhalten der Schichten. 
 
 
Dampfdruck bei 30 °C / hPa 100 [64] 
Siedetemperatur / °C 100  








Abbildung 53: Struktur und Eigenschaften von Hexamethyldisiloxan (HMDSO) 
Tetraethoxysilan (TEOS) 
Als zweiter Precursor wurde in dieser Arbeit das Alkoxysilan Tetraethoxysilan (TEOS, C8H20O4Si, 
CAS [78-10-4]) verwendet. TEOS zeichnet sich durch eine Bindung der Alkyl- (-C2H5) Liganden 
über je ein Sauerstoffatom an das Silizium aus. Das Si-Atom wird dabei durch die O-Atome 
sterisch abgeschottet.  Das Molekül ist kompakt gepackt und weist damit einen sehr viel 
geringeren Dampfdruck von 3,5 hPa bei 30 °C im Vergleich zu HMDSO auf [66]. Auch hier 
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kommt es zuerst zur Abspaltung von Methylen- bzw. Alkylgruppen. Die Schichtabscheidung 
erfordert durch den Sauerstoffüberschuss im Molekül keine zusätzliche Zugabe von Sauerstoff 
[65]. TEOS ist bei Raumtemperatur flüssig und lässt sich verdampfen. Es ist aufgrund seiner 
polaren Si-O-Bindungen wenig hydrolyseempfindlich und nicht korrosiv, so dass 
Anlagenkomponenten geschont werden. Die Zersetzungstemperatur wird in [67] mit 616 °C 
angegeben und liegt damit deutlich über der Sublimationstemperatur (169 °C). Damit geht TEOS 
unzersetzt in den gasförmigen Zustand über.  
 
     
 
Dampfdruck bei 30 °C / hPa 3,5 [66] 
Siedetemperatur / °C 169  







Abbildung 54: Struktur und Eigenschaften von Tetraethoxysilan (TEOS) 
5.1.4. Ergebnisse und Diskussion zur SiO2-Schichtabscheidung 
 
Alle SiO2-Schichten in dieser Arbeit wurden mit einer 150-mm-LARGE-Plasmaquelle mit einem 
vorgeschalteten Remotesystem (siehe Kapitel 4.3) im offenen System abgeschieden. Offenes 
System bedeutet, dass die Plasmaquelle im abgesaugten Raum ohne geschlossen Reaktor 
betrieben wird.  
Für die Untersuchung der SiO2-Schichtabscheidung mit der LARGE-Plasmatechnologie wurden die 
Schichten auf poliertem Edelstahl (1.4301, Ra = 60 nm) abgeschieden. Dies ermöglichte die 
Bestimmung der optischen Konstanten und der Schichtdicke der SiO2-Schichten mittels 
Ellipsometer. Um die Ergebnisse der spektroskopischen Ellipsometrie miteinander vergleichen zu 
können, wurden alle Schichten mit dem in Kapitel 0 vorgestellten optischen Modell ausgewertet. 
Ergänzend wurden die Proben mit der FTIR–Reflexionsspektroskopie und der 
Rasterelektronenmikroskopie charakterisiert. Untersucht wurde der Einfluss der Prozessparameter 
Arbeitsabstand, Plasmagasmenge und -Mischung, Substratgeschwindigkeit sowie verschiedener 
Precursoren auf die SiO2-Schichteigenschaften 
Einflussfaktor Arbeitsabstand 
Von größtem Interesse ist die SiO2-Schichtabscheidung bei variierendem Arbeitsabstand, da wie in 
den Anforderungen siehe Kapitel 5.1.1 beschrieben, das Abscheideverfahren für die Beschichtung 
von leicht gekrümmten Baugruppen eingesetzt werden soll. Die Auswirkung einer 
Abstandsänderung auf die Schichtabscheidung soll anhand des Beispiels in Abbildung 55 











Abbildung 55: oben: Gesamtschichtdicke dgesamt mit dazugehörigen Deckschicht-Anteil in Abhängigkeit vom 
Abstand d, unterm Diagramm: REM-Aufnahmen von SiO2-Schichten bei den Arbeitsabständen d1 10, 20 und 
30 mm (d = d0 + d1 + dAl); Abscheidung auf poliertem Edelstahl mittels LARGE-Plasmaquelle mit 
vorgeschaltetem Al-Flansch 
 
Bei konstant bleibenden Parametern wie Precursor- und Gasmenge (Ar, N2 und O2), 
Verfahrgeschwindigkeit sowie Zyklenzahl ist zu sehen, dass mit zunehmendem Abstand die 
Schichtdicke linear abnimmt. Die Dicke der kugelförmigen Deckschicht bleibt dabei nahezu 
konstant. Ihr Anteil an der Gesamtschichtdicke dgesamt beträgt 18 % bei 10 mm Arbeitsabstand d1 
und steigt auf 47 % bei 30 mm Abstand an. Das ist damit zu erklären, dass die Temperatur 
(Energie) des Afterglowplasmas und Konzentration an Plasmaspezies mit zunehmendem Abstand 
abnimmt. Die Schichtabscheidung ist stark abhängig von der Temperatur, da es sich um einen 
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diffusionsgesteuerterten Prozess handelt, siehe Kapitel 5.1.2. Die Schichten wachsen umso 
dichter auf, je höher die Temperatur ist. Das REM-Bild der Schicht abgeschieden bei 10 mm zeigt 
eine relativ glatte Oberfläche mit vereinzelten größeren Halbkugeln. Dabei handelt es sich um 
eine Dropletfortpflanzung in der Schicht selbst. D. h., Fehlstellen in der Schicht setzen sich 
kegelartig bis zur Oberfläche fort. Die SiO2-Schicht ist kompakt und dicht, zu sehen in den 
Bruchbildern exemplarisch in Abbildung 56 dargestellt. Bei einem Arbeitsabstand d1 von 20 mm 
nimmt das Dropletwachstum zu. Es sind viele kleine Halbkugeln zu sehen. Der Energie- und 
Wärmeeintrag durch das Afterglowplasma nimmt mit zunehmendem Beschichtungsabstand 
durch Wechselwirkung mit der Atmosphäre drastisch ab und ist ab 20 mm zu gering für ein 
defektfreies Schichtwachstum. Mit zunehmendem Beschichtungsabstand nimmt außerdem die 
Verweilzeit des aufgespaltenen Precursors im Afterglowplasma zu. Es kommt zur 
Agglomeratbildung in der Gasphase. Bei den Agglomeraten handelt es sich um fein verästelte 
Partikel ähnlich Schneeflocken, die auf der SiO2-Oberfläche verankert sind, siehe Abbildung 55 
REM-Bild bei 30 mm Abstand. 
 
  
Abbildung 56: REM-Aufnahme von mit SiO2 (Precursor: HMDSO) beschichtetem Ti-6Al-4V, Arbeitssabstand d1 
2 cm; links: Oberfläche, rechts: Bruchfläche; dichte und kompakte Schicht 
 
Die gezeigten Morphologien können je nach Anwendung gezielt eingestellt werden. So wird für 
besonders dichte und glatte SiO2-Schichten ein Arbeitsabstand von kleiner 10 mm, ein hoher N2-
Anteil im Plasmagas (als Energielieferant) sowie eine geringe Verfahrgeschwindigkeit gewählt. Für 
stark strukturierte SiO2-Schichten und eine bessere mechanische Verankerung eines Klebstoffs im 
Anschluss, werden die Precursorkonzentration, der Beschichtungsabstand und / oder die 
Prozessgeschwindigkeit sowie die Zyklen erhöht [69]. Dies wird in den nachfolgenden 
Abschnitten gezeigt. 
 
Einflussfaktor Plasmagas (Gasart, Gasflussmenge, Mischungsverhältnis) 
Ein aus ökonomischer Sicht entscheidender Prozessparameter beim SiO2-Schichtabscheidungs-
prozess ist das Plasmagas. Oft wird Argon, ein teures Gas, in Mischung mit Stickstoff eingesetzt. 
Bei Verwendung einer LARGE-Plasmaquelle werden für die SiO2-Schichtabscheidung 90 - 180 slm 
Plasmagase benötigt. Bei diesen Flussmengen ist es sinnvoll zu untersuchen, wie hoch der 
Argonanteil im Plasmagas mindestens sein muss bzw. ob ein Betrieb auch mit reinem Stickstoff 
oder gar Druckluft möglich ist. Im folgenden Abschnitt wird der Einfluss der Plasmagasart, der 
Gasflussmenge und deren Mischungsverhältnis auf die SiO2-Schichtabscheidung dargestellt. Erst 
durch die Weiterentwicklung der Plasmaquelle, wurde es möglich, bei der Schichtabscheidung 
vom standardmäßig genutzten Ar+N2-Plasma zu einem reinen Druckluftplasma überzugehen. 
Damit wurde eine Kostenreduzierung um den Faktor 60 erreicht. Welche Auswirkungen die 







Zunächst wurde der Einfluss des Mischungsverhältnisses von Argon und Stickstoff auf die SiO2-
Schichtabscheidung mit zwei unterschiedlichen Precursoren untersucht. Der Stickstoffanteil in 
einem Ar+N2-Plasma wurde dazu von 22 bis auf 50 % erhöht. In Tabelle 15 und der 
dazugehörigen Abbildung 57 wird die dynamische Abscheiderate Rd in Abhängigkeit vom 
Stickstoffanteil im Argonplasma dargestellt. Zur Schichtabscheidung wurden die Precursoren 
TEOS bzw. HMDSO verwendet. Um einen direkten Vergleich für beide Precursoren bezüglich der 
Abscheiderate zu erhalten, wurde der Dampfdruck auf 16,4 kPa festgesetzt. Dementsprechend 
wurde der Precursor TEOS bei 110 °C und der Precursor HMDSO bei 60 °C mit Argon gebubbelt. 
 
Tabelle 15: Abhängigkeit der dynamische Abscheiderate Rd der SiO2-Schichtabscheidung vom 
Stickstoffanteil im Plasmagas; Arbeitsabstand 2 cm, Substratgeschwindigkeit 7,5 m min-1, Substrat polierter 
Edelstahl 
Precursor N2 / % Ar / slm N2 / slm Rd / nm m min-1 Haftung 
TEOS 
(110 °C, 
pv = 16,4 kPa) 
22 140 40 99 ungenügend 
33 120 60 78 gut 
44 100 80 81 gut 
50 80 80 101 gut 
HMDSO 
(60 °C, 
pv = 16,4 kPa) 
22 140 40 343 ungenügend 
33 120 60 377 gut 
50 80 80 478 gut 
 
 
Abbildung 57: Abhängigkeit der dynamischen Abscheiderate Rd der SiO2-Schichtabscheidung vom 
Stickstoffanteil im Plasmagas; grafische Darstellung der Werte aus Tabelle 15 
Zu sehen ist, dass die Abscheiderate bei Verwendung des Precursors TEOS keine lineare 
Abhängigkeit vom N2-Anteil aufweist und mit ca. 90 nm m min
-1 bei einem Arbeitsabstand d1 von 
2 cm gering ist. Im Gegensatz dazu steigt die dynamische Abscheiderate Rd bei Verwendung des 














































), v = 7,5 m min-1, Al-Flansch
Schichthaftung
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Precursors HMDSO mit steigendem N2-Anteil stetig an. Dieses Verhalten wurde erwartet, da der 
atomare Stickstoff (9,8 eV) der Hauptenergieträger im Prozess ist und somit die zur Anregung 
und Dissoziation des Precursores zur Verfügung stehende Energie mit Erhöhung des N2-Anteiles 
erhöht wird. Weiterhin ist deutlich zu sehen, dass die Abscheiderate bei Verwendung des 
Precursors HMDSO [((CH3)3Si)2O] im Mittel um Faktor 4 höher ist im Vergleich zu TEOS 
[(C2H5O)4Si]. Dies ist auf die höhere Reaktivität des HMDSO´s zurückzuführen. Das -Si-O-Si-
Grundgerüst ist mit Methylgruppen gesättigt. Diese sind sehr reaktiv und benötigen lediglich 
3,5 eV (C-H-Bindung) bzw. 4,7 eV (Si-C-Bindung) zur Abspaltung, siehe Kapitel 5.1.3. Das 
zurückbleibende Si-O-Si-Skelett ist stark bestrebt in ein stabiles gesättigtes Silikat-System 
überzugehen, d. h. die freien Si-Bindungen zu besetzen. Beim Precursor TEOS dagegen ist das Si-
Atom mit vier umgebenden Sauerstoffatomen stabil gebunden und damit in sich gesättigt. Eine 
zusätzliche Einspeisung von Sauerstoff, wie dies für den Precusor HMDSO zur Abscheidung von 
stöchiometrischen SiO2 notwendig ist, muss nicht erfolgen, siehe Kapitel 5.3.4. 
Unmittelbar nach der Beschichtung wurde die Haftung der SiO2-Schichten auf dem polierten 
Edelstahlsubstrat durch Wischen mit einem Papiertuch getestet. Es zeigte sich, dass die Schichten 
unabhängig vom eingesetzten Precursor bei einem N2-Anteil von  22 % im Argon-Plasma 
versagen. Die Energie des Afterglowplasma ist zu gering, um eine haftende SiO2-Schicht 
abzuscheiden. 
 
Weiterhin wurde untersucht, welchen Einfluss die Plasmagasmenge auf den Abscheideprozess 
hat. Dazu wurde diese zwischen 80 und 120 slm variiert, siehe Abbildung 58. Bei der Wahl der 
Prozessparameter wurden die Anforderungen für eine Anwendung in der Luftfahrt 
berücksichtigt. Die SiO2-Schichten wurden aus diesem Grund in einem Abstand d
1 von 2 und 
4 cm abgeschieden, um die Möglichkeit einer Schichtabscheidung auf leicht gewölbten Bauteilen 
zu gewährleisten. Um die Schichten, die mit unterschiedlichen Arbeitsabständen abgeschieden 
wurden, untereinander vergleichen zu können, wurde die Schichtdicke der kompakten Schicht 
nominal konstant bei 75 nm gehalten. Um das zu erreichen, muss bei größerem Arbeitsabstand 
die Zahl der Beschichtungszyklen (Beschichtungszeit) entsprechend erhöht werden. 
 
Abbildung 58: Abhängigkeit der Schichtdicke von der Plasmagasmenge (Ar+N2), n@550 nm (2 cm) = 1,40 bis 
1,44, n@550 nm (4 cm) = 1,38, durchschnittliche dyn. Abscheiderate Rd: Rd (2 cm) = 265 nm m min
-1, Rd (4 cm) 
= 136 nm m min-1; d = d0 + d1 + dBN 
Im Diagramm ist zu sehen, dass die kompakte Schicht für beide Arbeitsabstände tatsächlich etwa 
konstant 75 nm beträgt. Um das zu erreichen, wurde das Edelstahlsubstrat mit 10 m min-1 4-mal 
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bei 2 cm bzw. 10-mal bei 4 cm Abstand d1 an der Plasmaquelle vorbeigefahren. Die Dicke der 
porösen Deckschicht bleibt hingegen nicht konstant. Sie steigt mit Erhöhung der Gasmenge linear 
an. Bei einem Arbeitsabstand d1 von 2 cm steigt der Anteil der Deckschicht um 14 %. Im 
untersuchten Gasmengenbereich steigt die Temperatur des Afterglowplasmas an, siehe 
Abbildung 40. Die höhere Temperatur führt zu einer Steigerung des Precursorumsatzes. Daraus 
folgt auch eine Zunahme der Agglomeratbildung, die sich direkt in der Zunahme des 
Deckschichtanteils wiederspiegelt. Es werden Schichten mit einem Brechungsindex (bei 550 nm 
für den kompakten Schichtanteil) von 1,40 bis 1,43 abgeschieden. Dies sind Werte für 
stöchiometrisch abgeschiedene SiO2-Schichten mit OH-Anteil mittels Atmosphärendruck-PECVD-
Verfahren, siehe [70]. 
Die Zunahme der Deckschicht bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 cm ist geringer (6 %). Der Anteil 
der Deckschicht an der Gesamtschichtdicke dges ist dabei aber höher. Diese Erhöhung des 
Deckschichtanteils bei 4 cm ist zum einen durch die länger Verweilzeit des angeregten Precursors 
in der Gasphase bis zum Substrat zu erklären. Es kommt zur verstärkten Agglomeration von SiO2-
Partikeln in der Gasphase. Zum anderen wurde bei 4 cm Abstand eine längere Beschichtungszeit 
(10 statt 4 Zyklen) gewählt, die zum Einbau von mehr Partikeln in die Schicht führte. Ein weiterer 
Punkt ist der deutlich geringere Energieeintrag in das Substrat bei einem Abstand d1 von 4 cm. 
Die Energie, die für Oberflächendiffusionsvorgänge benötigt wird, ist zu gering um eine dichte 
kompakte Schicht abzuscheiden. Dies ist auch im Brechungsindex der Schichten zu sehen. Der 
Brechungsindex bei 550 nm dieser Schichten liegt bei 1,38 und ist damit kleiner als der 
stöchiometrischer SiO2-Schichten. 
 
Allgemein kann gesagt werden, dass die dynamische SiO2-Abscheiderate bei Verwendung des 
Precursors HMDSO um Faktor 4 höher ist im Vergleich zum Precursor TEOS. Dies beruht auf den 
strukturellen Aufbau der Precursoren selbst. Weiterhin wurde gezeigt, dass mit steigendem N2-
Anteil im Plasmagas die Schichtrate bei Verwendung von HMDSO erhöht werden kann. Eine 
Erhöhung der Schichtdicke durch Erhöhung der Plasmagasmenge (von 80 auf 120 slm) ist nicht 
messbar. Mit Erhöhung der Gasmenge wird lediglich der Deckschichtanteil erhöht. Ein höherer 
Deckschichtanteil bedeute eine stärker nanostrukturierte Oberflächenmorphologie (siehe 
Abbildung 55), die für die Anwendung bei denen eine mechanische Verankerung von 
beispielsweise Klebstoffen notwendig ist, so gezielt geschaffen werden kann.  
 
Stickstoff-Plasma 
Die Verwendung von reinem Stickstoff bzw. Druckluft als Plasmagas für die SiO2-Abscheidung 
wurde erst durch die Entwicklung des BN-Remotesystemes (siehe Kapitel 4.3) möglich. Reine 
Stickstoff- und Druckluftplasmen sind sehr heiß. Vor allem besitzen sie eine deutlich höhere 
Konzentration an atomaren Ladungsträgern. Beides führt zu einem erhöhten Risiko des 
elektrischen Durchschlages der 80 µm dicken Anodisierschicht (elektrische Isolationsschicht). Ist 
dies erfolgt, brennt der Lichtbogen nicht mehr zwischen den zwei Elektroden sondern zwischen 
der Anode und dem Remotesystem. Diese Gefahr kann durch den Einbau eines 
Plasmadüseneinsatz aus der Keramik BN umgangen werden. Die aus BN gefertigten Düsen halten 
höhere Temperaturen als das bisher genutzte anodisierte AlMgSi1 aus. Zu dem verringert die 
Verwendung von BN das Risiko eines elektrischen Überschlages des Lichtbogens auf das 
Remotesystem auf nahezu Null aufgrund der sehr guten Isolationseigenschaften. 
Mit diesem BN-Remotesystem mit Plasmadüsendurchmesser von 6 mm wurden SiO2-
Schichtabscheidungsversuche unter Verwendung von reinem Stickstoff als Plasmagas 
durchgeführt. Eine Auswahl der Versuche ist in Abbildung 59 dargestellt.  
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Abbildung 59: Schichtdicke in Abhängigkeit von der Zyklenzahl bei Verwendung eines reinen N2-Plasmas; 
Verfahrgeschwindigkeit 9 m min-1 
Die Plasmagasgesamtmenge betrug 110 slm N2. Die einfachste Steuerung der Schichtdicke erfolgt 
über die Änderung der Zyklen (Beschichtungszeit). Im Diagramm ist der Zusammenhang zwischen 
SiO2-Schichtdicke und Zyklen grafisch dargestellt. Zu sehen ist, dass sowohl der kompakte als 
auch der lockere Deckschichtanteil mit Erhöhung der Zyklenzahl ansteigt. Der Deckschichtanteil 
steigt dabei etwas stärker an. Durch das mehrmalige Überfahren wird die zu Beginn gebildete 
raue Deckschicht weiter verstärkt. Eine Vielzahl von Versuchen zeigt, dass durch die Schicht die 
Makrostruktur der Probenoberfläche exakt abgebildet wird. Die schon während der ersten 
Überfahrt in die sich bildende Schicht eingelagerten SiO2-Agglomerate (vorwiegend aus der 
Gasphase) wirken in den folgenden Zyklen als zusätzliche Keime beim Schichtwachstum. Dies 
führt zur Ausbildung der Mikrostruktur. In Abhängigkeit von der Plasmagasmenge (Wärmeeintrag 
in die Probe) und der Prozessgeschwindigkeit (Verweilzeit des Substrates im Afterglowplasma) 
findet die Oberflächendiffusion statt. Durch diese verringert sich die Defektdichte und eine 
kompakte Schicht wird ausgebildet. Mit zunehmender Anzahl an Zyklen werden zunehmend 
Agglomerate in die Oberfläche eingebaut. Die Abscheidung einer dicken kompakten, dichten 
Schicht durch Erhöhung der Zyklenzahl ist somit nicht möglich, wenn bereits zu Beginn eine 
lockere Deckschicht abgeschieden wird. Der Anteil der lockeren Deckschicht an der 
Gesamtschichtdicke beträgt im Durchschnitt 48 %. Die dynamische Abscheiderate Rd beträgt 
durchschnittlich 165 nm m min-1, was für einen Abstand d1 von 1 cm im Vergleich zum bisher 
betrachten Ar+N2-Plasma gering ist.  
 
Druckluft-Plasma 
Aus ökonomischer Sicht ist die Verwendung von Druckluft als Plasmagas am günstigsten. Die 
Weiterentwicklung der Plasmaquelle und des Generators ermöglichen erstmals, die LARGE-
Plasmaquelle mit reiner Druckluft zu betreiben. Eine große Herausforderung war und ist dabei die 
Stabilisierung des Lichtbogens. Druckluft, ein Gemisch aus vorwiegend molekularen Gasen, führt 
zu einer sehr starken unkontrollierbaren Störung des Lichtbogens. Eine aktive Steuerung und 
Reglung des Lichtbogens zur Stabilisierung ist derzeit nicht vorhanden, ist aber Schwerpunkt 











































Schichtabscheidungsversuche durchgeführt. Die Störungen des Lichtbogens spiegeln sich nicht in 
den Schichteigenschaften wider. Sie sind negativ für die Langzeitstabilität der Plasmaquelle, die 
durch die Lichtbogenknicke einen stärkeren Verschleiß erfährt. 
 
Im nachfolgenden Abschnitt werden Ergebnisse zur SiO2-Schichtabscheidung unter Verwendung 
von Druckluft als Plasmagas und HMDSO als Precursor dargestellt. In Abbildung 60 links ist die 
SiO2-Schichtdicke in Abhängigkeit vom Plasmagasfluss dargestellt und rechts die dazugehörigen 
Brechungsindizes der Schichten. 
  
Abbildung 60: Links: Abhängigkeit der SiO2-Schichtdicke von der Gasflussmenge, rechts: dazugehörige 
Brechungsindizes; d = d0 + d1 + dBN 
Die Druckluftmenge wurde zwischen 60 und 160 slm variiert. Auch hier war die Zielstellung, 
unabhängig vom Arbeitsabstand die SiO2-Schichtdicke konstant zu halten. Die Schichtdicke der 
kompakten SiO2-Schicht sollte zur Vergleichbarkeit ca. 100 nm betragen. Bei einem 
Arbeitsabstand von 2 cm wurde dafür die Probe 4-mal und für einen Abstand von 4 cm 8-mal an 
der Plasmaquelle vorbeigefahren. Im linken Diagramm ist zu sehen, dass die Schichtdicke der 
kompakten SiO2-Schicht im gesamten Flussbereich von 60 – 160 slm Druckluft bei einem 
Arbeitsabstand von 4 cm konstant bei 78 ± 7 nm und bei einem Arbeitsabstand von 2 cm im 
Mittel bei 118 ± 19 nm bleibt. Genauso, aber mit größeren Schwankungen, verhält es sich mit 
der porösen Deckschicht. Deren Dicke schwankt für einen Arbeitsabstand von 4 cm um einen 
mittleren Wert von 357 ± 27 nm und für einen Abstand von 2 cm um 389 ± 41 nm. Der 
Deckschicht-Anteil beträgt somit 60 - 70 % am Gesamtschichtsystem und liegt damit leicht über 
dem Anteil bei Verwendung einer Ar+N2-Plasmagasmischung. Als Besonderheit im Vergleich zu 
den bereits vorgestellten Plasmagasen ist zu nennen, dass die SiO2-Schichtdicke über einen sehr 
weiten Bereich von 60 bis 160 slm unabhängig von der Plasmagasmenge ist. Für eine 
Abscheidung bei Verwendung von Druckluft werden durchschnittlich dynamische Abscheideraten 
von 440 nm m min-1 für einen Abstand d1 von 2 cm und 220 nm m min
-1 für 4 cm Abstand d1 
erreicht. Sie liegen damit deutlich höher im Vergleich zur SiO2-Abscheidung unter Verwendung 
eines Ar+N2-Plasmas (siehe Abbildung 58, Variation Gasmenge 80 – 120 slm, Rd bei 2 cm = 
265 nm m min-1 und Rd bei 4 cm = 136 nm m min
-1) und sind deutlich höher im Vergleich zu 
denen bei Verwendung eines reinen N2-Plasmas (Rd bei 1 cm ca. 165 nm m min
-1). 
Der Einfluss der Plasmagasmenge auf die SiO2-Schichteigenschaften kann anhand des 
Brechungsindexes bewertet werden, siehe Abbildung 60 rechts. Dieser steigt mit zunehmender 
Druckluftmenge bei einem Arbeitsabstand d1 von 2 cm quasi linear von 1,14 auf 1,41 und bei 
einem Abstand von 4 cm von 1,27 auf 1,39 an. D. h. zur Abscheidung von stöchiometrischem 
SiO2 ist vermutlich eine Druckluftmenge von mindestens 160 slm notwendig. Höhere Gasmengen 
wurden bisher aufgrund der Instabilität des Lichtbogens nicht getestet. 
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Ein Druckluftplasma ist sehr heiß und besitzt eine hohe Anzahl und Vielfalt an reaktiven 
Ladungsträgeren, siehe Kapitel 4.5. Mit zunehmender Plasmagasmenge nimmt der Wärmeeintrag 
des Afterglowplasmas in das Substrat zu und die „Verdichtung“ der Schicht aufgrund von 
Diffusionsprozessen wird erhöht. Dies ist sehr schön im Verlauf des Brechungsindexes der 
kompakten Schicht zu sehen. Der Anstieg des Brechungsindexes ist dabei bei einem Abstand d1 
von 2 cm deutlich höher als bei 4 cm. Unerwartet ist, dass die Brechungsindizes für geringe 
Gasmenge ( 120 slm) zunächst für Schichten abgeschieden bei 2 cm geringer als für 4 cm sind. 
Wie in der Arbeit bereits gezeigt, nimmt mit zunehmendem Arbeitsabstand der Wärmeeintrag 
durch das Afterglowplasma in das Substrat ab. Es kommt zur zunehmenden Wechselwirkung mit 
der umgebenden offenen Atmosphäre sowie verstärkten Wechselwirkung der 
Precursorfragmente im Plasmagas, die zur Agglomeratbildung führen. Die Schichten wachsen 
lockerer (mit geringerer Dichte) auf. Durch das energiereiche Druckluftplasma kommt es zu dem 
verstärkt zur Agglomeratbildung in der Gasphase. Die Folge ist, dass alle abgeschiedenen 
Schichten bei 2 sowie 4 cm Abstand d1 Brechungsindizes < 1,41 und einen hohen 
Deckschichtanteil von 60 - 70 % aufweisen. Dafür aber dynamische Schichtraten Rd von 
440 nm m min-1 für 2 cm Abstand erreichen. 
Vergleich Plasmagase für die SiO2-Schichtabscheidung 
Die SiO2-Schichtabscheidung ist mit folgenden drei Plasmagaszusammensetzungen möglich: 
Ar+N2, 100 % Druckluft und 100 % Stickstoff. Diese drei Prozessgase bzw. -mischungen 
unterscheiden sich in Gastemperatur, Art und Konzentration der Plasmaspezies und damit in ihrer 
Wirkung als Plasmagas. Dies hat ebenso wie das Remotesystem Auswirkung auf die 
Schichteigenschaften, wie im vorangegangen Abschnitt erläutert wurde. In nachstehender Tabelle 






Tabelle 16: Gegenüberstellung möglicher Plasmagasmischungen zur Abscheidung von stöchiometrischem 
SiO2 unter Verwendung des Precursors HMDSO mit der LARGE-Plasmaquelle 
Plasmagas Ar + N2 Druckluft 100 % N2 
SiO2-Abscheidung Standard möglich möglich 
Prozessgasmenge / slm 
80 - 180 
Standard: 150 
60 - 160 11016 
Material des Flansches Anodisiertes AlMgSi BN BN 
Dynamische Abscheiderate Rd / 
nm m min-1 bei 2 cm Abstand d1 
265-480 440 70 
Chem. Bindungen (FTIR) Si-O, Si-OH, Si-CH3 Si-O, Si-OH Si-O, Si-OH 
Afterglowplasma-Gastemperatur17 
T (d1 = 8 cm) / °C 
580 1010 1290 
Plasmaspezies (OES) Ar I, N I, N2 … Ar I, N I, O I, CN, OH .. N I, N2 … 
Gaspreis18 / € m-³ 
Ar (5.0) 1,03 
N2 (5.0) 0,2 
(Ar/N2 = 1,8) 
Druckluft 0,02 N2 (5.0) 0,2 
 
Mit dem Standard-Plasmagasgemisch Ar+N2 ist eine große Bandbreite von SiO2-Schichten in 
einem Abstand d1 von bis zu 4 cm generierbar. Als Precursor wurde vorwiegend HMDSO 
verwendet, da mit diesem die für die luftfahrtechnische Anwendung erwünschten Si-CH3-
Gruppen in den Schichten generiert werden, siehe S. 86. Diese Gruppe wird nur bei Verwendung 
eines Ar+N2 Plasmas generiert. Die Plasmagase N2 und Druckluft erzeugen ein so heißes und 
energiereiches Afterglowplasma, welches die Si-CH3-Bindung (4,7 eV) im Precursor immer 
aufbricht, die damit nicht mehr in die Schicht eingebaut werden können. Die Abscheiderate wird 
bei einem Ar+N2-Plasma vom N2-Anteil im Prozessgas bestimmt. Mit zunehmendem N2-Gehalt, 
dem Energieträger im Prozess, steigt diese an. Die dynamische Abscheiderate Rd bei Verwendung 
eines Druckluft-Plasmas ist mit 440 nm m min-1 für 2 cm Abstand d1 gleich bzw. höher im 
Vergleich zu der bei Verwendung von Ar+N2-Plasmas. Mit einem Druckluftplasma werden SiO2-
Schichten mit einem Deckschichtanteil von 60 - 70 % generiert. Die kompakte Schicht weist 
einen Brechungsindex von max. 1,41 bei 550 nm auf. Das Prozessgas ist aber um den Faktor 60 
günstiger als das Standard Ar+N2-Gemsich und damit aus ökonomischer Sicht unbedingt weiter 
verfolgbar. Derzeit wird an der Stabilität des Lichtbogens beim Betrieb mit Druckluft gearbeitet. 
Die Instabilität des Lichtbogens beeinflusst nicht die Schichteigenschaften, erhöht aber den 
Verschleiß der Plasmaquelle. 
 
  
                                               
16 Das reine Stickstoffplasma wurde nur im geringen Umfang untersucht. Die Generatoren- und 
Quellenentwicklung ermöglichte quasi gleichzeitig den Einsatz eines Druckluft-Plasmas. Dieses aus 
ökonomischer Sicht bedeutender Plasmagas wurde deshalb genauer untersucht und die N2-Versuche nur 
kurz angeschnitten. 
17 Bestimmung mittels S-Typ Thermoelement im Afterglowplasma in 8 cm Abstand d1 (d = d0 + d1); 
Messung eines 140 slm Ar+N2-, 140 slm Druckluft- und 140 slm N2-Plasmas 
18 Preise Linde 3/2013, Ar und N2 Preis für 1000 kg flüssig; Druckluft wird erzeugt mit einem 9 kW m
-³ min-
1 Kompressor (www.Kaeser.com) 
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Einflussfaktor Substratgeschwindigkeit 
Für die industrielle Überführung eines Prozesses ist die Kenngröße Prozessgeschwindigkeit von 
enormer Wichtigkeit. Sie wird oft in Beziehung zur Eingliederung des Prozesses in laufende 
Prozessketten gestellt und muss unbedingt berücksichtigt werden, wenn es um kontinuierliche 
Bandprozesse geht. Im nachfolgenden Abschnitt soll der Einfluss der Prozess- bzw. 
Substratgeschwindigkeit auf die SiO2-Schichteigenschaften betrachtet werden. 
 
In Abbildung 61 links ist die Schichtdicke in Abhängigkeit von der Substratgeschwindigkeit 
dargestellt und rechts die dazugehörigen Brechungsindizes der Schicht.  
 
  
Abbildung 61: SiO2-Schichtdicke (links) und dazugehöriger Brechungsindex (rechts) in Abhängigkeit von der 
Substratgeschwindigkeit 
Die Geschwindigkeit wurde zwischen 7 und 23 m min-1 variiert. Zum Einsatz kam der Precursor 
HMDSO der mit 1 slm bzw. 1,4 slm Argon gebubbelt wurde. Durch die Erhöhung der 
Trägergasmenge wird die Menge des Precursors, der für den Prozess zur Verfügung steht, erhöht. 
Die Parameter wurden so gewählt, dass dichte, kompakte Schichten ohne poröse Deckschicht auf 
polierten Edelstahlsubstraten abgeschieden wurden. Die Ergebnisse der Ellipsometrieanalyse 
bestätigen, dass wie erwartet die Schichtdicke mit zunehmender Geschwindigkeit abnimmt. Die 
Abnahme der Schichtdicke kann mit einem Polynom19 dritten Grades gut beschrieben werden. 
Mit höherer Precusorkonzentration werden dickere Schichten abgeschieden. Bei einer 
Geschwindigkeit von 7,5 m min-1 und mit 1,4 slm Trägergasfluss wurden 455 nm und mit 1 slm 
Trägergasfluss 320 nm dicke stöchiometrische SiO2-Schichten abgeschieden. Die Kurvenverläufe 
nähern sich mit zunehmender Geschwindigkeit einander an und sind ab 13 m min-1 annähernd 
gleich. 
Dieses Verhalten ist mit der Verweilzeit der Reaktionsspezies auf der Oberfläche zu erklären. Die 
Schichtabscheidung ist ein diffusionsgesteuerter Prozess und damit von der Zeit abhängig. Je 
geringer die Substratgeschwindigkeit ist, umso mehr Zeit steht zur Schichtabscheidung zur 
Verfügung (v  1/t). Die Schichtdicke wiederum ist proportional abhängig von der 
Precursorkonzentration. Es ist aber dabei zu berücksichtigen, dass es bei einem 
Atmosphärendruckprozess, aufgrund der sehr kleinen freien Weglängen von < 0,2 µm [22], 
immer zu einer Agglomeratbildung in der Gasphase kommt. Diese kann über die 
Precursorkonzentration, hier über den Trägergasfluss, gesteuert werden. In dem gezeigten 
                                               
19 Polynomgleichung für 1,4 slm Ar: y = 1535-241x+13,8x2-0,265x3, für 1 slm Ar: y = 961-144,7x+8,3x2-
0,16x3, x … Prozessgeschwindigkeit, y … Schichtdicke 
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Beispiel konnten mit einem Trägergasfluss von 1,4 slm Argon dichte Schichten abgeschieden 
werden, die keine aus Agglomeraten aufgebaute Deckschicht besitzen. 
In Abbildung 61 rechts sind die zu den SiO2-Schichten zugehörigen Brechungsindizes dargestellt. 
Zu sehen ist, dass mit kleiner werdender Substratgeschwindigkeit sowie geringerer 
Precursorkonzentration im Prozess optisch dichtere Schichten abgeschieden werden können. 
Auch hier ist dies durch die längere Verweilzeit des Substrates im einwirkenden Plasma zu 
erklären. Dadurch steigt die Prozesstemperatur, genauer gesagt die Substrattemperatur, während 
der Schichtabscheidung und die Diffusion im Schichtbildungsprozess wird begünstigt. Bei 
geringerer Precursorkonzentration ist die Neigung zur Agglomeratbildung geringer und die 
Agglomerate selbst sind kleiner. Es steht pro Teilchen mehr Energie zur Schichtbildung zur 
Verfügung. Die Schichten wachsen dichter auf. Zusammenfassend ist festzustellen, dass mit der 
Substratgeschwindigkeit und der Konzentration des Precursors der Brechungsindex bei 550 nm 
zwischen 1,48 und 1,39 variiert werden kann. 
 
Die in Abbildung 63 gezeigte Versuchsreihe ist ein weiteres Beispiel für das Zusammenspiel von 
Substratgeschwindigkeit, Schichtaufbau und –Topografie. Die Ellipsometrieergebnisse werden mit 
REM-Aufnahmen unterlegt, siehe Abbildung 63. 
 
Abbildung 62: Schichtdicke und Brechungsindex in Abhängigkeit von der Substratgeschwindigkeit 
  
































































Abbildung 63: REM-Bilder der SiO2-Oberfläche zur Versuchsreihe Abbildung 62 
In dieser Versuchsreihe wurden Schichten mit dem Precursor TEOS auf poliertem Edelstahl 
abgeschieden. Die Substratgeschwindigkeit wurde zwischen 7 und 17 m min-1 variiert. Der 
Abstand d1 zwischen Substrat und Plasmaquelle betrug 1,5 cm. Jede Probe wurde 7-mal an der 
Quelle vorbei gefahren. In den Ergebnissen der Ellipsometrieanalyse ist zu sehen, dass bei 
geringen Substratgeschwindigkeiten zunächst Schichten mit einer Deckschicht abgeschieden 
werden. Die Deckschicht wird im Ellipsometriemodell als Konglomerat aus SiO2-Partikeln, mit den 
optischen Parametern der kompakten Grundschicht, und Luft, in Form von Hohlräumen, die 
kugelförmig in die Schicht eingebettet sind, beschrieben (siehe Kapitel 3.2). Das Verhältnis von 
kompakter SiO2-Schicht zu poröser Deckschicht ändert sich mit der Substratgeschwindigkeit. Für 
die SiO2-Schicht abgeschieden mit 7 m min
-1 beträgt der poröse Deckschichtanteil 34 %. Dieser 
wird mit zunehmender Geschwindigkeit kleiner und ist ab 13 m min-1 nicht mehr existent. Mit 
steigender Substratgeschwindigkeit nimmt die Verweilzeit der Probe im Afterglowplasma ab und 
damit der Wärmeeintrag. Aufgrund ihrer Trägheit werden immer weniger Agglomerate aus der 
Gasphase in die Schicht eingebaut. Die kugelförmigen Partikel der porösen Deckschicht bei 
geringen Substratgeschwindigkeiten sind in den REM-Aufnahmen sehr gut sichtbar. Ihre Dichte 
und Größe nimmt mit zunehmender Geschwindigkeit ab. Durch das mehrmalige Überfahren der 
Proben werden die in der Gasphase generierten Partikel in die Schicht eingebaut, um 
anschließend zu einer sphärischen Deckschicht zu verwachsen. Dies spiegelt sich ebenfalls in der 
optischen Dichte, d. h. dem Brechungsindex, wider. Dieser wird immer für die kompakte Schicht 
angegeben und ist bei der Abscheidegeschwindigkeit von 7 m min-1 mit 1,46 am höchsten. 
 
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die optische Dichte der abgeschiedenen Schichten 
mit kleiner werdender Substratgeschwindigkeit zunimmt. Zudem kann über den 








Prozessparameter Geschwindigkeit der Anteil der Deckschicht, speziell die Einbettung von 
Agglomeraten aus der Gasphase, am Gesamtschichtsystem kontrolliert werden. Mit 
zunehmender Geschwindigkeit werden weniger Agglomerate in die Schicht eingebaut. Die 
Schichten sind glatter. 
Einflussfaktor Precursor 
Für die SiO2-Abscheidung mit der LARGE-Plasmatechnologie wurden die in diesem Bereich 
gebräuchlichsten Precursoren Hexamethyldisiloxan (HMDSO, ((CH3)3Si)2O ) und Tetraethoxysilan 
(TEOS, (C2H5O)4Si) verwendet, siehe Kapitel 5.3.4. Sie gehören zu den Siloxanen und besitzen ein 
Si-O-Gerüst, an dem Kohlenwasserstoffgruppen angebunden sind. Beim PECVD-Prozess werden 
der Wasserstoff bzw. die Methyl- (CH3) oder die Ethylgruppen (C2H5) abgespalten und dissoziiert 
und als leichtflüchtige Spezies abtransportiert. Das verbleibende Si-O bildet eine amorphe SiO2-
Schicht auf dem Substrat aus. Zur Ab- und Aufspaltung der Molekülgruppen sind Energien von 
3,5 eV bis 8,3 eV (siehe Kapitel 5.3.4) notwendig. FTIR-Abgasmessungen zeigen, dass die 
Ethylgruppen des Precursors TEOS unter Plasmaeinwirkung vollständig abgespalten und dissoziiert 
werden. Die FTIR-Spektren der SiO2-Schichten weisen Banden von Si-O-, Si-O-H und O-H-
Bindungen auf, siehe Abbildung 64. Es wird kein Kohlenstoff in Form von Si-C- oder Si-CH3-
Gruppen eingebaut. Die vier einfachgebunden Sauerstoffatome am Siliziumatom ermöglichen 
theoretisch die Abscheidung einer stöchiometrischen SiO2-Schicht. Beim Abscheideprozess wird 
trotzdem zu beiden Precursoren Sauerstoff mit dem Remotegas zusätzlich zugemischt. Der 
Sauerstoff setzt die Kohlenwasserstoffgruppen zu Wasser, Kohlenstoffmonoxid sowie 
Kohlenstoffdioxid um. Ein weiteres Produkt, das bei diesem Prozess entstehen kann, ist HCN. 
Dieses Gas ist hochgiftig, kann jedoch durch die zusätzliche Sauerstoffzugabe reduziert werden. 
Der gesamte Prozess findet an offener Atmosphäre statt. Aus diesem Grund sind in allen SiO2-
Schichten OH-Gruppen gebunden. Die OH-Gruppen befinden sich nicht nur an der Oberfläche 
sondern im gesamten Schichtsystem. Ausheizversuche der SiO2-Schichten führten zu keiner 
Reduzierung der OH-Gruppen oder zur Verdichtung der porösen Deckschicht. 
 
Abbildung 64: FTIR Spektrum von SiO2-Schichten abgeschieden unter Verwendung des Precursors TEOS und 
HMDSO 
Bei der Verwendung des Precursors HMDSO zur Schichtabscheidung kann zusätzlich die Si-CH3-
Bindung im FTIR-Spektrum der SiO2-Schicht detektiert werden. Aktuelle Forschungsarbeiten vom 
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82  SiO2-Schichtabscheidung 
Leibniz-Institut für Plasmaforschung und Technologie INP [59] zeigen, dass bei einem 
Atmosphärendruckplasma der Precursor HMDSO nicht wie ausschließlich erwartet an der 
energetisch günstigsten Stelle der Si-C- bzw. C-H-Bindung aufgespalten wird, sondern, dass 
ganze (CH3)xSi-Gruppen abgespalten werden. Das Reaktionsschema sowie deren 
Wahrscheinlichkeiten sind im Anhang zusammengestellt, siehe Abbildung 92. Verantwortlich 
dafür ist die Plasmaspezies Ar+ im Afterglowplasma. Diese Si-CH3 Gruppen können in den FTIR-
Spektren der Schicht eindeutig angewiesen werden. Der Anteil an so eingebautem Kohlenstoff 
beträgt 3 bis 7 At. % (siehe eigene Veröffentlichungen [48] und [71]). Die XPS-
Tiefenprofilanalysen zeigen dass stöchiometrisches SiO2 abgeschieden wird. Das Si:O-Verhältnis in 
den Schichten beträgt 1:2, siehe Abbildung 65. Die Stöchiometrie der Schichten ist durch die 
Zugabe von zusätzlichem Sauerstoff über das Remotegas steuerbar. Dies zeigen Untersuchungen 
zur Variation der Remotegase. Das Tiefenprofil zeigt außerdem, dass  der Kohlenstoff-Anteil zwar 
in unterschiedlicher Tiefe der Schicht zwischen 3 und 7 at %variiert, aber im gesamten 
Schichtsystem vorliegt.  
 
Abbildung 65: XPS-Tiefenprofil einer nominal 50 nm dicken SiO2-Schicht abgeschieden auf Ti-15V-3Cr-3Sn-
3Al; Zusammensetzung: 7 at % C, 66,7 at % O2 und 26,3 at % Si, Sputterrate 7 nm min
-1, weitere Spektren 
sind zu finden in [71] 
Die Si-CH3-Bindungen in HMDSO- basierten SiO2-Schichten beeinflussen deren 
Oberflächenenergie. So führt ein zunehmender Si-CH3-Bindungsanteil zu einem hydrophoben 
Verhalten. An diesen Schichten können Wasserkontaktwinkel von knapp 90° und 
Oberflächenenergien von 28 mN m-1 am liegenden Tropfen bestimmt werden, siehe 
Veröffentlichung [69]. TEOS-basierte SiO2-Schichten weisen dagegen eine hydrophile Oberfläche 
mit einem minimalen Wasserkontaktwinkel von 24° und einer Oberflächenenergie von 29-
35 mN m-1 auf. 
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass mit der LARGE-Plasmaquelle bei Verwendung eines 
Al-Flansches mit dem Precusor TEOS SiO2:OH-Schichten und mit dem Precursor HMDSO 
SiO2:CHx:OH-Schichten abgeschieden werden können. 
  













































Das Remotesystem hat mit seinem konstruktiven Aufbau und dem Material, aus dem es gefertigt 
ist, ebenfalls signifikanten Einfluss auf die SiO2-Schichteigenschaften. Im vorangegangen 
Abschnitt wurde gezeigt, dass beim Einsatz eines Al-Flansches zur Schichtabscheidung vom 
Precursor HMDSO Si-CH3-Gruppen in die Schicht eingebaut werden. Kommt das baugleiche 
Remotesystem BN zum Einsatz, ist die Temperatur des Afterglowplasmas bei gleichen 
Prozessparametern deutlich höher, siehe Kapitel 4.5.1. Die Energie ist so hoch, dass alle 
Methylgruppen des Precursors HMDSO abgespalten werden. Es werden kohlenstofffreie SiO2-
Schichten abgeschieden. Exemplarisch dargestellt wird dies in den FTIR-Spektren in Abbildung 66. 
Interessant und unerwartet ist, dass die Si-CH3-Bindung bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 cm in 
den FTIR-Spektren wieder detektierbar ist. Die Neubildung der Si-CH3-Gruppe ist sehr 
unwahrscheinlich, da CH3 nachweislich weiter dissoziiert und in CO, CO2, H2O und HCN 
umgewandelt wird. Mittels XPS-Analyse dieser Schichten ist kein Kohlenstoff detektierbar. Die 
Konzentration ist zu gering. Eine quantitative Bestimmung des Si-CH3-Anteils bei FTIR-Messungen 
ist sehr schwer möglich und kann für diese Schichten nicht durchgeführt werden. 
 
Abbildung 66: Ausbildung der Si-CH3-Gruppe in Abhängigkeit vom Flanschsystem und 
Beschichtungsabstand; FTIR-Reflexionsspektrum von SiO2-Schichten abgeschieden mit einem Al- bzw. BN 
Flansch auf polierten Edelstahl 
Einflussfaktoren auf die Schichthomogenität  
Wie beschrieben ist eine Schichtabscheidung nur durch das Vorschalten eines Remotesystems 
möglich. Für die Arbeitsabstände von einem bis mehreren Zentimetern in einem offenen System, 
wie sie in der Arbeit vorgestellt werden, hat sich das 10-Düsen-Remotesystem, siehe Kapitel 4.3, 
bewährt. Dieses System bringt viele Vorteile mit sich. Es ist flexibel austauschbar (schneller 
Wechsel von BN- zu Al-Flansch), verhindert die Kontamination der Plasmaquelle mit Precursoren, 
ist maßgeschneidert für den jeweiligen Ausgangsstoff und kann auf das zu beschichtende Bauteil 
angepasst werden. Der Nachteil der 10 Düsen des Remotesystems ist die diskrete Strömung, die 
durch die Düsen erzeugt wird und die daraus folgende streifige Schichtabscheidung. Diese 
Inhomogenität in der Schichtdickenverteilung quer zur Verfahrrichtung kann durch die 
Prozessparameter Arbeitsabstand d1 und Neigung der Plasmaquelle beeinflusst werden und wird 
in den folgenden Abschnitt exemplarisch erläutert. 
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84  SiO2-Schichtabscheidung 
Arbeitsabstand 
Der Arbeitsabstand d1 wurde in dieser Arbeit vorwiegend zwischen 1 und 6 cm variiert. Die 
Gasströmung ist im Remotesystem wie auch außerhalb, wo sie von normaler Atmosphäre 
umgeben ist, turbulent. Innerhalb der sich ausbildenden Gasrandschicht über der 
Substratoberfläche ist Gasströmung laminar. Die Dicke dieser hängt sehr stark von der 
Gasgeschwindigkeit des schichtbildenden Gases ab und bestimmt die Abscheiderate [22]. Die 
Geschwindigkeit des Gases beträgt bei der Verwendung des Remotesystems mit 10 Düsen 
a 6 mm Durchmesser (Austrittsfläche 282 cm²) und typischen Gasmengen20 von 130 - 260 slm 
15 m s-1 bei 273 K. Sie ist um den Faktor 14 höher als ohne Remotegassystem, siehe Abbildung 
39 rechts. 
Der Einfluss des Prozessparameters Arbeitsabstand d1 auf die Schichtabscheidung ist in Abbildung 
67 schematisch dargestellt. Mit zunehmendem Arbeitsabstand werden die „Streifen“ breiter und 
ab Abständen von > 1 cm überlappen diese. Zudem werden bei größerem Abstand zunehmend 
Agglomerate in der Gasphase gebildet und in die Schicht eingebaut. Ein wichtiger Aspekt ist 
dabei die zunehmende Interaktion mit der umgebenden Atmosphäre. In den 
Randschichtbereichen des Afterglowplasmas kommt es aufgrund des Temperaturgradienten über 
Diffusionsvorgänge zur Vermischung des Prozessgases mit der umgebenden Atmosphäre. Das 
reaktive Afterglowplasma wird dadurch verstärkt gequencht. Dies ist als ein Verjüngen des 






Prozessgas trifft bei geringer Wechselwirkung mit 
der umgebenden Atmosphäre auf das Substrat 
Prozessgas vermischt sich mit umgebender Atmosphäre in 
den äußeren Randbereichen 
  
Abbildung 67: Schema zum Einfluss des Arbeitsabstandes auf die Schichtabscheidung 
In Abbildung 69 und Abbildung 70 ist die Schichthomogenität von SiO2-Schichten, abgeschieden 
mit dem 10-Düsen-Remotsystem, dargestellt. Die Schichtdicke wurde mittels 
Ellipsometriespektroskopie bestimmt. Es wurden Linienscans senkrecht zur Beschichtungsrichtung 
aufgenommen. D. h. auf einer Linie wurden im Abstand von jeweils 0,1 mm Messungen 
durchgeführt und so ein Linienscan über eine Breite von 9 cm aufgenommen. Es wurde Licht mit 
einer Wellenlänge von 500 nm in einem Winkel von 70° auf die Probe eingestrahlt. Bei der 
anschließenden Auswertung des reflektierten Lichtes wurden die optischen Konstanten sowie die 
                                               












































Dicke der Deckschicht unter  Anwendung des Effektivmedienmodells EMA konstant gehalten und 
nur noch die Dicke der kompakten SiO2-Schicht mit dem Cauchy-Modell modelliert. Die Schichten 
wurden bei Arbeitsabständen d1 von 10 mm, 15 mm, 20 mm und 25 mm abgeschieden. Bei 
diesen Versuchsreihen war die Plasmaquelle 45° in Fahrtrichtung geneigt, siehe Abbildung 68. 




Abbildung 68: Skizze zum Prozessablauf und Foto der untersuchten SiO2-Schicht auf polierten Edelstahl 
1.4301 mit Kennzeichnung der Messpunkte; Probe wird senkrecht an der Plasmaquelle vorbeigefahren 
Mit Hilfe der Linienscans in Abbildung 69 kann die Homogenität der Schichtabscheidung über die 
Probenbreite von 9 cm gut beurteilt werden.  
 
Abbildung 69: Schichthomogenität in Abhängigkeit vom Arbeitsabstand d1, Linienscans der Schichtdicke 
über die Probenbreite von 8 cm 
Bei einem Abstand d1 von 10 mm bilden sich in der Schicht deutlich die Düsen in Form von 
Streifen ab. Dabei stimmen die Schichtmaxima mit der Position der Düsen überein. Schon ab 
einem Abstand von 15 mm spreitet die Flamme soweit auf (siehe schematische Darstellung in 
Abbildung 67), dass es zur Überlagerung und Interferenz der Streifen kommt. Die Proben weisen 
einen starken Schichtgradienten in vertikaler Richtung auf. So wird am unteren Rand der Probe 
eine Schichtdicke von 206 nm gemessen, die bis zum oberen Rand kontinuierlich auf 54 nm 
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86  SiO2-Schichtabscheidung 
gemessen, bei denen die Abbildung der Düsen im Schichtdickenverlauf gar nicht mehr zu sehen 
ist. Dieser Gradient ist auf den thermischen Auftrieb der Prozessgase zurückzuführen und ist auch 
mit bloßem Auge auf den Proben sichtbar, siehe Abbildung 68. Neben der ungleichmäßigen 
Schichtdickenverteilung über die Probenbreite ist weiterhin festzustellen, dass bei konstanter 
Zyklenzahl die Schichtdicke mit zunehmendem Abstand abnimmt. Dies erfolgt linear und wurde 
in Kapitel 5.1.2 vorgestellt und diskutiert. 
Für die Anwendung in der Luftfahrttechnik ist eine homogene Beschichtung ohne Streifen 
gefordert. Als Mindestabstand wurde deshalb d1 = 2 cm gewählt. Der thermisch bedingte 
Schichtdickgradient senkrecht zur Substratbewegung ist einfach vermeidbar durch eine Änderung 
der Plasmaquellen- und Substratposition. Der Effekt sollte nicht auftreten, wenn z. B. das Substrat 
über der Plasmaquelle entlang geführt wird. Die Thematik soll genauer an der Pilotlinie bei Airbus 
Group Innovation untersucht werden. 
 
Neben der Änderung des Arbeitsabstandes ist die Neigung der Plasmaquelle in Fahrtrichtung eine 
weitere Möglichkeit zur gleichmäßigen Schichtabscheidung, siehe Schema in Abbildung 68. Die 
Plasmaquelle wurde in der Versuchsreihe 25°, 35° und 45° in Verfahrrichtung geneigt. Die 
homogenste Schicht, bei der es teilweise zum Auflösen der Streifenform kommt, wird bei einer 
Neigung der Plasmaquelle von 35° erzielt, siehe Abbildung 70. 
 
Abbildung 70: Ermittlung der Schichthomogenität mittels ellipsometrischer Linienscans: Schichtdicke von 
SiO2-Schichten in Abhängigkeit vom Neigungswinkel der Plasmaquelle 
Haftfestigkeit 
Die SiO2-Schichtabscheidung wurde zur Verbesserung der Haftung bei strukturellen 
Klebverbindungen der Titanlegierungen Ti-6Al-4V und Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al optimiert. Der 
optimierte Beschichtungsprozess muss dabei künftig die in Kapitel 5.1.1 beschriebenen 
Anforderungen erfüllen. Als anwendungsrelevanter Test wurde der Keiltest nach DIN 65448 
festgelegt (siehe Seite 18). Die Keiltestprüfung sowie die Untersuchungen mittels 
hochauflösendem Rasterelektronenmikroskop an Titan-Epoxidharz-Verbunden wurden bei der 
Airbus Group Innovation in Ottobrunn durchgeführt. Im nachfolgenden Abschnitt werden 
ausgewählte Keiltestergebnisse gezeigt und erläutert. Herausgegriffen und näher betrachtet wird 
der Einfluss der Prozessparameter Precursor, Arbeitsabstand, Schichtdicke eingestellt über die 
Zyklenzahl, Plasmagas und Substratmaterial.  
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Im nachfolgenden Abschnitt werden die mit der LARGE-Plasmatechnologie erzeugten SiO2-
Haftvermittlerschichten der NaTESi- sowie der Turco 5578 Oberfläche gegenübergestellt. Alle 
Titanoberflächen in der Luftfahrttechnik erfahren zunächst eine Oberflächenkonditionierung 
bestehend aus einer Reinigung und anschließende Texturierung zur Erzeugung einer 
Makrostruktur durch das alkalische Beizbad Turco 5578 (siehe Seite 22). Diese Oberfläche ist 
Ausgangspunkt aller weiteren Behandlungen. Das nasschemische Anodisierverfahren NaTESi 
(siehe Seite 22) stellt derzeit für die Vorbehandlung von Titanoberflächen zum strukturellen 
Verkleben den Stand der Technik dar. Mit ihm wird eine nanostrukturierte Titanoxidschicht 
erzeugt die optimal für den anschließenden Klebeprozess ist. Jedoch beinhaltet es die 
Verwendung von verschiedenen Gefahrstoffen und soll deshalb zukünftig durch 
umweltfreundliche Verfahren, wie beispielsweise die Plasmatechnologie, ersetzt werden. 
 
Einflussfaktor Precursor 
Die Haftfestigkeit einer Titan-Klebverbindung wird einerseits von der Topografie der zu 
verklebenden Oberfläche (mechanische Verankerung) aber auch durch deren Chemie (chemische 
Bindung) bestimmt. Die Chemie der Oberfläche, also die Art der funktionellen Gruppen und 
Bindungen in der Haftvermittlerschicht hängt von dem zum Einsatz kommenden Precursor ab. Es 
wurde bereits gezeigt, dass bei Verwendung der Precursoren HMDSO oder TEOS zur 
Plasmaschichtabscheidung SiO2:CHx- bzw. SiO2-Schichten generiert werden. Die Haftung des 
Titan-Epoxidharz-Verbundes beruht im Falle der plasmabeschichteten Oberflächen auf 
Wasserstoff-Brückenbindungen zwischen dem Harz und den OH-Gruppen, die in allen SiO2-
Schichten detektiert wurden. Speziell bei den HMDSO-basierten Schichten kommen zusätzlich 
kovalente Bindungen der Si-CH3 Gruppen der SiO2:CHx-Schicht mit dem Epoxidkleber zum 
Tragen. In den Abbildung 71 bis Abbildung 73 sind REM-Aufnahmen von Ober- bzw. 
Bruchflächen des unbehandelten Substratmaterials sowie des mit unterschiedlichen Verfahren 
vorbehandelten Materials zu sehen. Die Titanoberfläche, die mit Turco 5578 alkalisch gebeizt 
wurde und Ausgangsoberfläche jeder weiteren Behandlung ist, weist im Nanometerbereich eine 
minimale Strukturierung auf, siehe Abbildung 71 links. Dahingegen zeigt die Referenzprobe, 
erzeugt mit dem NaTESi-Verfahren, Abbildung 71 rechts, eine nanoporöse Oberfläche. Die 
Struktur der SiO2-Schichten bewegt sich zwischen glatt und wellig mit einzelnen eingelagerten 
kugelförmigen Partikeln. Der Unterschied zwischen den Schichtsystemen SiO2 und SiO2:CHx ist 
hinsichtlich ihrer Textur nicht gravierend, vergleichend dazu Abbildung 72 und Abbildung 73. 
Eine strukturierte Oberfläche, wie sie beispielsweise durch das NaTESi-Verfahren erzeugt wird, 
führt zu einer Vergrößerung der Oberfläche. Damit wird eine mechanische Verankerung des 
Klebers ermöglicht, die sich positiv auf die Haftfestigkeit auswirkt. Durch die hier gezeigte SiO2-
Beschichtung wird die makrostrukturierte Turco 5578 Oberfläche nur wenig nanostrukturiert. Die 
mechanische Verankerung des Klebers ist geringer als bei einer NaTESi-Oberfläche.  
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Abbildung 71: REM-Aufnahmen von der Ausgangsoberfläche mit Turco 5578 gebeizt sowie der NaTESi-
Referenzoberfläche, links: Turco 5578 geätztes Ti-6Al-4V, rechts: NaTESi anodisiertes Ti-6Al-4V 
   
Abbildung 72: REM-Aufnahme von mit SiO2:CHx (HMDSO) beschichtetem Ti-6Al-4V, links: Oberfläche, rechts: 
Bruchfläche (Probe mit Flüssigstickstoff gekühlte und gebrochen), dichte und kompakte SiO2:CHx-Schicht; 
Prozessparameter: Plasmagas 110 slm Ar + 60 slm N2, Precursor HMDSO (gebubbelt), Arbeitsabstand d1 2 cm 
(d = d0 + dAl + d1), Al-Flansch 
  
Abbildung 73: REM-Aufnahme von mit SiO2 (TEOS) beschichtetem Ti-6Al-4V, links: Oberfläche, rechts: 
Bruchfläche (Probe mit Flüssigstickstoff gekühlt und gebrochen); dichte und kompakte SiO2-Schicht; 
Prozessparameter: Plasmagas 110 slm Ar + 60 slm N2, Precursor HMDSO (gebubbelt), Arbeitsabstand d1 2 cm 
(d = d0 + dAl + d1), Al-Flansch 
In diesem Beispiel, ist der dominierende Einfluss der Oberflächenchemie auf die Haftfestigkeit der 
Klebverbindung deutlich zu sehen. Ein Titan-Epoxidharz-Verbund mit einer relativ glatten 
SiO2:CHx -Haftvermittlerschicht (HMDSO-basiert) altert ähnlich wie ein Verbund bei dem die 





Abbildung 74: Keiltest für geklebte Ti-6Al-4V -Bleche; Darstellung der Abhängigkeit der Risslänge von der 
Zeit; Prozessparameter: Prozessgeschwindigkeit 10 m min-1, Plasmagas 110 slm Ar + 60 slm N2, Precursoren 
HMDSO bzw. TEOS, gebubbelt mit Argon 
Die initialen Risslängen sind 28 mm bzw. 23 mm. Nach 500 h Auslagerung ist der Riss für einen 
Verbund mit einer NaTESi-vorbehandelte Oberfläche auf 41 mm gewachsen. Der Riss bei einer 
Klebeprobe mit einer HMDSO-basierten SiO2:CHx -Haftvermittlerschicht ist ebenfalls nur auf eine 
Länge von 44 mm angestiegen und liegt damit im gleichen Größenordnungsbereich wie 
Verbünde mit NaTESi-behandelten Oberflächen. Weiterhin ist zu sehen, dass das 
Alterungsverhalten eines Titan-Epoxidharz-Verbundes mit einer SiO2:CHx-Schicht (HMDSO basiert) 
deutlich besser ist als das von Titan mit einer SiO2-Haftvermittlerschicht (TEOS basiert), bei der 
kein Kohlenstoff eingebaut ist. Grund dafür sind die in die Schicht eingebauten Si-CH3-Gruppen 
die zusätzliche kovalente Bindungen zu dem Epoxidharzkleber eingehen. Bei Klebeproben mit 
TEOS-basierten Haftvermittlerschicht auf Titan beträgt die Risslänge nach 500 h Auslagerung 
57 mm. Damit liegt sie aber immer noch unterhalb der Risslänge einer lediglich mit Turco 5578 
vorbehandelten und verklebten Oberfläche, die nach 500 h Auslagerung eine Risslänge von 
73 mm aufweist.  
Die Ergebnisse zeigen, dass die Chemie einen entscheidenden Einfluss auf die Haftfestigkeit des 
Klebers hat. Die Si-CH3-Gruppen bei HMDSO-basierten SiO2-Schichten gehen zusätzliche 
kovalente Bindungen mit dem Kleber ein und bewirken gut Haftfestigkeiten des Verbundsystems. 
Sowohl mit TEOS- als auch HMDSO-basierten Schichten auf gebeiztem Titan sind ähnliche 
Ergebnisse wie mit dem jetzigen Standardverfahren erzielbar. Die Haftfestigkeit des 
Verbundsystems wird dominierend von der chemischen sowie der mechanischen Anbindung des 
Klebers an die Haftvermittlerschicht bestimmt [39] [69]. 
 
Einflussfaktoren Titanlegierung, Arbeitsabstand und Schichtdicke 
Ziel ist es, die SiO2-Haftvermittlerschichten auf fertigen Bauteilgruppen an offener Atmosphäre 
abzuscheiden. Das setzt voraus, dass vergleichbare Haftfestigkeiten des Metall-Klebstoff-
Verbundes für variierende Arbeitsabstände und SiO2-Schichtdicken erhalten werden. Dazu 
wurden Versuche mit den Arbeitsabständen d1 2, 4 und 6 cm durchgeführt. Der Einfluss der 
Schichtdicke auf die Haftfestigkeit des Metall-Klebstoff-Verbundes sollte anhand der drei 
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90  SiO2-Schichtabscheidung 
nominal21 gewählten Schichtdicken 50 nm, 100 nm und 150 nm untersucht werden. 
Entsprechend einer aufgestellten Versuchsmatrix wurden Experimente mit den beiden 
Titanlegierung Ti-6Al-4V und Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al durchgeführt. Die Legierungen wurden 
zunächst vorkonditioniert, d. h. gereinigt und mit dem Beizbad Turco 5578 alkalisch gebeizt, 
siehe Kapitel 3.4. Die Ergebnisse der Versuchsmatrix sind in Abbildung 75 zu sehen.  
 


























































































Abbildung 75: Keiltest-Ergebnisse zur Bewertung der Haftfestigkeit für die Titanlegierungen Ti6Al4 und Ti-
15V-3Cr-3Sn-3Al; Abhängigkeit der Risslänge von der Zeit; Prozessparameter: Ar+N2-Plasma: 90 slm Ar + 
60 slm N2, Al-Flansch; Druckluft-Plasma: 160 slm Druckluft, BN-Flansch, konstant: Precursor HMDSO, 
Prozessgeschwindigkeit 10 m min-1; Keiltest nach DIN 65448 ausgelagert bei 95 % r. F. und 50 °C, 
                                               
21 Die Schichtdicke wird über die Zyklenzahl eingestellt, die in Vorversuchen ermittelt wurde.  
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Risslängenwachstum gemessen nach 75 min, 24, 48, 96, 168, 336 und 500 h, verwendeter Epoxidharz-
Klebstoff FM73 M 
Die SiO2-Schichten wurden sowohl mit einem Ar+N2-Plasma als auch mit dem ökonomisch 
relevanteren Druckluftplasma erzeugt. Zur Schichtabscheidung wurde das Remotesystem mit 10 
Düsen, Durchmesser 6 mm aus dem Materialien BN für Druckluft-Plasma und anodisiertes 
AlMgSi1 für Ar+N2-Plasma verwendet. Die Plasmaquelle war 45° in Verfahrrichtung geneigt, um 
eine Überlappung der erzeugten Streifen zu erzielen. Die Prozessgeschwindigkeit betrug 
10 m min-1. 
 
Allgemein ist zu sagen, dass die Risslängen aller untersuchten Proben mit Plasmaschichten nach 
einer 500 stündigen Auslagerung im Bereich von 30 - 60 mm liegen. Damit sind diese Werte 
kleiner als die von rein alkalisch mit Turco 5578 gebeizten Oberflächen mit einer Risslänge von 
72,8 mm nach 500 h. Eine SiO2-Plasmaschicht verbessert somit die Haftfestigkeit des Metall-
Klebstoff-Verbundes verglichen mit der Standardkonditionierung. Die initialen Risslängen liegen 
bei allen Proben mit 23 - 28 mm sehr eng beieinander. Damit ist der Beginn des Versagens bei 
allen Proben ähnlich. Das Versagen war jeweils kohäsiv, d. h. es erfolgte im Klebstoffsystem selbst 
und wird in der Mitte des Klebstoffs initiiert. Dies zeigten anschließende Untersuchungen der 
Bruchflächen mit dem Mikroskop. 
 
Einflussfaktor Titanlegierung 
In Abbildung 75 wird das Alterungsverhalten der Klebeverbindung von Ti-6Al-4V-Proben (linke 
Spalte) dem von Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al-Proben (rechte Spalte) gegenübergestellt. Die Texturen der 
beiden Titanlegierungen unterscheiden sich nach einer nasschemischen Behandlung gravierend 
voneinander. Das alkalische Beizen mit Turco 5578 führt bei Ti-6Al-4V-Oberflächen zu einer 
rauen makrostrukturierten Oberfläche (Abbildung 71 links). Durch das anschließende NaTESi-
Verfahren, wird die Oberfläche nanoporös vergrößert und oxidiert (Abbildung 71 rechts). Bei Ti-
15V-3Cr-3Sn-3Al-Oberflächen ist dies nicht der Fall. Sie werden vom Beizbad kaum aufgeraut 
(Abbildung 76 links). Durch das NaTESi-Verfahren erfährt die Oberfläche keine nennenswerte 
Nanostrukturierung (Abbildung 76 rechts). Dieser Unterschied in der Textur spiegelt sich im 
Alterungsverhalten der beiden Materialien wieder. So liegen die initialen Risslängen mit 23,4 mm 
für Ti-6Al-4V und 25,5 mm für Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al zu Beginn sehr eng beieinander, driften aber 
bei der 500 h Auslagerung mit 40,7 nm Risslänge für Ti-6Al-4V und 84,4 mm Risslänge  um mehr 




Abbildung 76: REM-Aufnahmen von der Ausgangsoberfläche mit Turco 5578 gebeizt sowie der 
Referenzoberfläche, links: Turco 5578 geätztes Ti15V3Cr3Sn3, rechts: NaTESi anodisiertes Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al 
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Während bei dem NaTESi-Verfahren die Zusammensetzung der Titanlegierung einen sehr großen 
Einfluss auf die resultierende Haftfestigkeit der Klebeverbindung hat, spielt diese bei einer 
Atmosphärendruck-Plasmabeschichtung eine untergeordnete Rolle. Es werden ähnliche 
Haftfestigkeitsergebnisse erzielt. So ist zu sehen, dass die Risslänge nach 500 h bei einer NaTESi-
Vorbehandlung für Ti-6Al-4V 38 mm beträgt und für Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al 84 mm. Dahingegen 
liegen sämtlich Risslängen von plasmabeschichtem Titan zwischen 39 und 60 mm nach 500 h 
Auslagerung. Das zeigt, dass die Haftfestigkeit der Titan-Klebverbindung neben der Topografie 
auch stark durch die Schichtchemie der zu verklebenden Oberfläche bestimmt wird. Die 
Oberflächenchemie ist durch die Haftvermittlerschicht bei plasmabeschichteten Oberflächen im 
Gegensatz zu NaTESi-Oberflächen unabhängig vom Substratmaterial. 
 
Ti-6Al-4V 
Betrachtet man das Alterungsverhalten plasmabeschichteter Ti-6Al-4V-Oberflächen, so ist zu 
sehen, dass es sehr dem einer NaTESi-behandelten Oberfläche ähnelt. Bei der Schichtabscheidung 
mit einem Ar+N2-Plasma werden bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 und 6 cm sogar Risslängen 
kleiner 40,7 mm (Risslänge einer NaTESi behandelten Ti-6Al-4V-Oberfläche nach 500 h 
Auslagerung) gemessen. Die Alterung ist dabei unabhängig von der SiO2-Schichtdicke, die in den 
präsentierten Ergebnissen zwischen 50 und 150 nm (nominal) liegt. Damit wird weiterhin gezeigt, 
dass eine Behandlung von Bauteilgruppen in einem Abstand d1 bis 6 cm möglich ist. Der Einsatz 
des kostengünstigeren Druckluftplasmas ist ebenfalls möglich. Bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 
und 6 cm werden Risslängen erzielt, die mit denen der NaTESi-Vorbehandlung vergleichbar sind. 
Bei dieser Legierung wird die Haftung dominierend durch deren Topografie bestimmt. Mit der 
Plasmaschicht wird die Makrostruktur der gebeizten Titanlegierung konform nachgebildet und 




Abbildung 77: REM-Aufnahme einer 150 nm nominale SiO2-Schicht auf mit Turco 5578 gebeizten Ti-6Al-4V; 
Prozessparameter: Arbeitsabstand 2 cm, Plasmagas: 160 slm Druckluft, BN-Flansch, Precursor HMDSO, 
Prozessgeschwindigkeit 10 m min-1, links: Draufsicht, rechts: Bruchfläche durch Kryobruch mit N2 
Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al 
Bei plasmabeschichten Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al-Oberflächen sind deutliche Unterschiede im 
Alterungsverhalten sichtbar. Die Risslängen sind alle deutlich kleiner, als die einer NaTESi-
behandelten Oberfläche mit einer Risslänge von 84,4 mm nach 500 h Auslagerung. Die kleinste 
Risslänge von 39,5 mm konnte wieder für eine Probe gemessen werden, bei der die 
Haftvermittlerschicht mit einem Ar+N2-Plasma bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 cm 
abgeschieden wurde. Bei einem Arbeitsabstand d1 von 4 cm konnte für beide untersuchten 
Plasmagasmischungen, Ar+N2 und Druckluft, die kleinsten Risslängen gemessen werden. 




Unterschiede mit Risslängen nach 500 h von 30 - 60 mm aufweisen. Der Unterschied zwischen 
den beiden Legierungen liegt in der Topografie, die Schichtchemie ist gleich. D. h. das dieses 
Verhalten nicht auf die vorhandene Makrostruktur von Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al zurückzuführen ist. 
Auch hier wird die Oberfläche konform abgebildet und mit einer Nanostruktur versehen, die aber 




Abbildung 78: REM-Aufnahme einer 150 nm nominale SiO2-Schicht auf mit Turco 5578 gebeizten Ti-15V-3Cr-
3Sn-3Al; Prozessparameter: Arbeitsabstand 2 cm, Plasmagas: 160 slm Druckluft, BN-Flansch, Precursor 
HMDSO, Prozessgeschwindigkeit 10 m min-1, links Draufsicht, recht Bruchfläche durch Kryobruch mit N2  
Einflussfaktor Schichtdicke 
Der Einfluss der Schichtdicke auf die Haftfestigkeit des Titan-Epoxidharz-Verbundes ist nur für die 
Titanlegierung Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al sichtbar (Abbildung 75, erste Zeile). Bei einem Arbeitsabstand 
d1 von 2 cm konnten für die Titanlegierung  Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al die kleinsten Risslängen von 
45,9 mm für eine nominale 100 nm Schicht gemessen werden. Die Schichten mit einer 
nominalen Schichtdicke von 50 nm weisen eine Risslänge von 53,3 mm und die Proben mit einer 
150 nm dicken Schicht von sogar 59.9 mm nach 500 h Auslagerung in der Klimakammer auf. Die 
optimale Schichtdicke beträgt demnach 100 nm. Wie bereits gezeigt, kann die Ursache dafür nur 
in der Topografie der Schichten liegen, da die Schichtchemie unverändert ist. Der 
Deckschichtanteil und damit die Nanostruktur der Oberfläche nimmt mit zunehmender 
Schichtdicke zu. 50 nm dicke Schichten sind glatter als 150 nm dicke Schichten. Es ist zu 
vermuten, dass die Verästlung ähnlich Schneeflocken der Deckschicht bei 150 nm Schichtdicke 
nicht ausreichend fest an die kompakte Schicht angebunden ist und so geringere Haftfestigkeiten 
im Klebstoffsystem im Vergleich zu 100 nm dicken Schichten bewirken. Die Nanostruktur der 
SiO2-Schicht spielt eine entscheidende Rolle bei der Haftvermittlung. 
Bei der Titanlegierung Ti-6Al-4V ist die Haftung des Titan-Epoxidharz-Verbundes unabhängig von 
der Schichtdicke. Bei dieser Legierung überlagert sich die Makrostruktur des alkalischen Beizbades 
mit der Nanostruktur der Plasmaschicht. Die Makrostruktur hat großen Einfluss auf die 
Haftfestigkeit des Verbundes. 
 
Einflussfaktor Plasmagas 
Die Haftvermittlerschichten auf den Titanlegierungen wurden mit einem Ar+N2- und einem 
Druckluft-Plasma abgeschieden. Dabei wurde bei konstanter Zyklenzahl der Arbeitsabstand d1 2, 
4 und 6 cm variiert (Abbildung 75, Zeile 2 und 3). Mit beiden Plasmagasmischungen wurden sehr 
gute Ergebnisse erzielt. Das Alterungsverhalten der plasmabehandelten Titanlegierung ist 
vergleichbar mit dem von NaTESi-behandelten Oberflächen. Bei Verwendung eine Ar+N2-Plasmas 
zur Schichtabscheidung auf Ti-6Al-4V konnten für die Arbeitsabstände 4  und 6 cm sogar 
Risslänger bestimmt werden die kleiner als die der Referenz sind. Die Ergebnisse bei der 
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Verwendung von Druckluft als Plasmagas zeigen vergleichbar gute Eigenschaften und werden aus 
ökonomischen Gesichtspunkten favorisiert. 
 
Alle Ergebnisse zeigen, dass durch Plasmaabscheidung einer SiO2-Schicht auf Titanmaterial gute 
bis sehr gute Haftfestigkeiten für Titan-Epoxidharz-Titan-Verbunde erreicht werden können. Das 
Prozessfenster für die Schichtabscheidung ist dabei sehr groß. Die gewünschten 
Haftfestigkeitswerte werden mit 50 bis 150 nm dicken SiO2-Schichten erzielt, die bei 
Arbeitsabständen d1 von 2 bis 6 cm bei Einsatz eines Ar+N2- oder eines Druckluftplasmas 
abgeschieden werden können. Die besten Ergebnisse wurden mit den Prozessparameter Ar+N2-
Plasma, Arbeitsabstand d1 4 cm und nominale Schichtdicke 100 nm erzielt.  
5.1.5. Bewertung SiO2-Schichtabscheidung 
 
Für das strukturelle Kleben in der Luftfahrtindustrie wurde in dieser Arbeit ausführlich die SiO2-
Schichtabscheidung auf Titanlegierungen untersucht. Ziel war es die LARGE-Plasmatechnologie 
zur Abscheidung von Haftvermittlerschichten für große Baugruppen zu untersuchen. Daraus 
ergab sich das Ziel eine „Abstandsunabhängige“ Plasmabeschichtungstechnologie, die 
roboterbasiert arbeitet, zu entwickeln. Zur Findung der Prozessparameter wie Prozessgase, 
Prozessgasmenge, Arbeitsabstand, Zyklenzahl, Substratgeschwindigkeit u. s. w. wurden die 
Schichten zunächst auf polierten Edelstahl, ein geeignetes Analytikmaterial, abgeschieden und 
charakterisiert. Für die anwendungsspezifischen Tests  wurden die SiO2-Haftvermittlerschichten 
auf die Titanlegierungen Ti-6Al-4V und Ti-15V-3Cr-3Sn-3Al abgeschieden und damit auf dem 
Zielsystem direkt untersucht. Die Ergebnisse wurden im 5.1 dargestellt und diskutiert. 
Nachfolgend ist tabellarisch zusammengestellt, inwieweit die Anforderung die an den SiO2-
Beschichtungsprozess gestellt werden erfüllt wurden. 
 
Tabelle 17: Bewertung der SiO2-Schichtabscheidung 
Anforderung Bewertung Begründung 
Großflächiger Prozess mit Arbeitsbreite von 
mindestens 150 mm 
erreicht Arbeitsbreite bis 350 mm realisiert 
Bearbeitung von flachen und leicht 
gewölbten Bauteilen (variabler 
Arbeitsabstand) 
erreicht Die Haftfestigkeitstests zeigen, dass eine bessere bis 
sehr gute Haftung durch das Abscheiden einer SiO2-
Haftvermittlerschicht auf Titan bei einem 
Arbeitsabstand d1 von 2, 4 und 6 cm erreichbar ist. 
Verbesserung der Haftfestigkeit des 
Titanverbundes 
erreicht Die Haftung des Titanverbundes ist vergleichbar und 
teilweise besser im Vergleich mit dem derzeit 
eingesetzten und perspektivisch zu ersetzenden 
NaTESi-Verfahren. 
Beschichtungsgeschwindigkeit von 
mindestens 6 m min-1 
erreicht Die optimale Substratgeschwindigkeit beträgt 
7,5 m min-1. 
Installationsmöglichkeit des 
Beschichtungssystems an Roboter 
erreicht Eine 150-mm-LARGE-Plasmaquelle zur 
Schichtabscheidung und Oberflächenaktivierung  
wurde bei Airbus Group  Innovation (Ottobrunn) an 
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5.2. Plasmaaktivierung von CFK zum strukturellen Kleben 
 
Ziel der CFK-Vorbehandlung ist die Feinreinigung der Oberfläche, d. h. die vollständige 
Entfernung von Trennmittelrückständen, die nach dem Abziehen der Trennfolie bzw. nach dem 
Auslösen aus der Form auf der Oberfläche verbleiben. Ein weiteres Resultat der 
Plasmabehandlung ist die gleichzeitig erfolgende Plasmaaktivierung der Oberfläche, die zusätzlich 
zur Verbesserung der Adhäsion des CFK-Epoxidharz-Verbundes führen kann.  
Derzeit wird CFK in der Fertigung vor der weiteren Verarbeitung manuell geschliffen. Der 
Feinstaub erzeugende und gesundheitsbedenkliche Prozess soll perspektivisch durch eine 
Plasmavorbehandlung ersetzt werden. Der Materialabtrag beim Schleifen ist schwer kontrollierbar 
und meist unnötig hoch, so dass es partiell zur Freilegung von Kohlenstofffasern kommen kann. 
Dies ist nicht erwünscht. Mit einer roboterführbaren LARGE-Plasmaquelle ist eine wesentlich 
effektivere Vorbehandlung möglich. Weiterhin kann mit ihr eine höhere Zuverlässigkeit bei der 
Erzeugung einer defektfreien Oberfläche bei gleichzeitig geringem Materialabbau bewirkt 
werden.  
 
Im folgenden Kapitel soll sowohl für bereits bestehende als auch für individuell zu fertigende 
CFK-Baugruppen aus dem Bereich der Luftfahrt eine Plasmavorbehandlung zur adhäsiven 
Verbindung dieser evaluiert werden. Mit der LARGE-Plasmatechnologie müssen große komplexe 
Oberflächen behandelbar sein, weshalb ein Bearbeitungsabstand von einigen Zentimetern 
gefordert wird. Eine weitere Forderung ist die universelle Eignung unabhängig von der Art des 
CFK-Trennmittelsystems. Alle Anforderungen an eine CFK-Plasmabehandlung sind nachfolgend 
zusammengefasst. Im Kapitel 5.2.2  werden die Mechanismen der Plasmamodifizierung von CFK 
erläutert. Die Darstellung der Ergebnisse der Plasmaoberflächenaktivierung von CFK und deren 
Diskussion erfolgt im Kapitel 5.2.3. Im letzten Kapitel zur CFK-Plasmabearbeitung werden diese 
anhand der definierten Anforderungen bewertet. 
5.2.1. Anforderung bei der Plasmaaktivierung von CFK  
 
Die von der Industrie genannten Anforderungen von CFK zum strukturellen Kleben in der 
Luftfahrttechnik sind: 
o Großflächiger Prozess zur Oberflächenmodifizierung auf unbeweglichen 
Flugzeugbaugruppen 
o Bearbeitung von flachen und leicht gewölbten Bauteilen (gefordert ist ein variabler 
Arbeitsabstand von ± 30 mm) 
o Verbesserung der Haftfestigkeit beim strukturellen Kleben von CFK bei Verwendung eines 
epoxidharzbasierten Klebstoffsystems 
5.2.2. Mechanismen der Plasmaaktivierung von CFK 
 
Die Vorbehandlung der CFK-Oberfläche ist unabdingbar für eine erfolgreiche Klebung. Der Grund 
dafür liegt im CFK-Fertigungsprozess selbst. Luftfahrtypische CFK-Verbunde sind Kohlefaser-
Epoxidharz-Verbunde, welche im Autoklaven bei 130 bzw. 180 °C  ausgehärtet werden. Zur 
Entformung des CFK-Bauteiles aus dem Werkzeug und zur Erzeugung reproduzierbarer 
Oberflächen ist es unumgänglich Trennmittel einzusetzen. Diese können in flüssiger Form, als 
Abreißgewebe (Peel Plies) vorliegen. Alle hinterlassen nach dem Entformen bzw. Entfernen 
Rückstände z. B. Siloxanverbindungen, aber auch Fluor- oder Kohlenwasserstoffverbindungen auf 
der CFK-Oberfläche. Diese Rückstände können während des Abziehens vom jeweiligen Peel Ply 
auf das CFK-Laminat übertragen werden. Sie können die Adhäsion für anschließende Kleb- und 
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Lackierprozesse stören. Die Menge und Art der Rückstände wird durch den Typ des Trennmittels 
bestimmt. Flüssige Trennmittel basieren häufig auf Poly-Dimethylsiloxan (PDMS), siehe Abbildung 
79. Das Silizium in dem organischen Molekül wirkt stabilisierend auf das Kohlenstoffatom. Bei 
dem Auftrag von PDMS auf die CFK-Oberfläche, bindet der Kohlenstoff leicht an das PDMS-
Molekül an. Dieses 2-dimensonale Polymer ist anschließend leichter aufzubrechen als die 3-
dimensonale vernetzte Epoxidharzmatrix. Das PDMS auf der Oberfläche führt immer zu einem 
interlaminaren Mode 1 Bruch auf der Oberfläche (siehe Kapitel 3.3 G1C-Test) [9] [72] . 
      
Abbildung 79: links chemische Struktur von Poly-Dimethylsiloxan (PDMS), rechts Anbindung von PDMS an 
funktionelle Gruppen des Epoxidharzes aus [72] 
Durch vorwiegend manuelles Auftragen und aufgrund der Bauformen schwankt die 
zurückbleibende Menge an Silizium (5 - 15 At.%) sehr stark [8]. Auch die häufig verwendeten 
Peel Plies werden zum bessern Abziehen mit PDMS versetzt. PDMS verbessert dazu 
Fließeigenschaften des Epoxidharzes. Dabei sind die Silizium-Rückstände geringer und vor allem 
homogener auf der Oberfläche verteilt. „Nach heutigen Stand der Technik werden die 
Rückstände auf den CFK Bauteilen vor dem Kleben mechanisch entfernt, dies geschieht durch 
Schleifen und Strahlen“ [8]. Der Einsatz von Plasma zur Trennmittelbeseitigung ist noch im 
Forschungsstadium. Die dabei wirkenden Mechanismen werden noch untersucht und in diesem 
Abschnitt nur erste Erkenntnisse präsentiert. 
Bei der Plasmabehandlung von CFK wirken zwei Mechanismen. Zum einen die 
Plasmafeinreinigung (irreversibel) und die Plasmaaktivierung (bedingt reversibel). Die 
Atmosphärendruck-Plasmabehandlung von CFK-Oberflächen mit silikonhaltigen Rückständen 
bewirkt eine Umwandlung der Silikonverbindungen in Silikatverbindungen. Diese verbleiben auf 
der Oberfläche, aber wirken sich nicht negativ auf die Adhäsion aus. Bei epoxidharzbasierenden 
Klebstoffen dienen sie sogar zur Steigerung der Adhäsion. Der Grad der Umwandlung von Silikon 
in Silikat ist stark vom Arbeitsabstand der Plasmabehandlung und der Behandlungszeit abhängig 
[8] [40] [72] [73]. 
Ein weiterer in der Literatur [74] [75] [76] beschriebener Effekt bei der Plasmabehandlung ist die 
Erzeugung  von Carboxylgruppen auf der Oberfläche bis in wenige Nanometer Tiefe. Die CFK-
Oberflächen werden mit einem Ar+O2 bzw. He+O2-Plasma vorbehandelt. Dadurch wird die 
Konzentration der Carboxylgruppen auf der Oberfläche erhöht, die zu einer Verbesserung der 
Grenzflächenbindung zum Epoxidharz-Klebstoff führt, siehe Abbildung 80. Die Konzentration der 
Carboxylgruppen steigt mit zunehmender Zyklenzahl. Die Zugscherfestigkeit steigt linear mit der 
Carboxyl-Konzentration an [76]. 
 
 
Abbildung 80: Anbindung von plasmaerzeugten Carboxylgruppen auf einer CFK Oberfläche mit 
Epoxidharzgruppen aus [76] 
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5.2.3. Ergebnisse und Diskussion zur Plasmaaktivierung von CFK 
 
Untersucht wurden für die Luftfahrtechnik relevante CFK-Laminate mit verschiedensten 
Trennmitteln, siehe Tabelle 5. Diese sind wachs- bzw. silikonbasiert. Es wurden CFK-Laminate mit 
der wachsbasierten UTT08940-Trennmittelfolie, silikonbasierte Trennmittelfolien Tygavac und 
Super Release Blue sowie das flüssige silikonbasierte Trennmittel Marbocote untersucht. Das 
Probenmaterial sowie die anwenderspezifischen Tests (Kapitel 3.3) wurden von der Airbus Group 
Innovation gestellt und durchgeführt. 
Die LARGE-Plasmaquelle zeichnet sich dadurch aus, dass eine Vielzahl von Plasmagasen wie 
Druckluft, N2, Mischungen aus Ar und O2, CO2, H2 etc. eingesetzt werden können. Aufgrund des 
Einsatzes von wachs- oder silikonhaltigen Trennmitteln wurden für die Vorbehandlungsversuche 
oxidierende Plasmagase ausgesucht. Die Trennmittelrückstände werden so durch die 
Plasmabehandlung verbrannt bzw. in Silikat umgewandelt, was zu einer zusätzlichen 
Haftverbesserung führt [72]. Zur Entfernung der wachsbasierten Trennmittelrückstände wurden 
ein Ar+O2-, ein Ar+CO2- sowie ein Ar+N2+H2O-Plasma getestet. Alle Arbeiten wurden mit einer 
150-mm-LARGE-Plasmaquelle im offenen System durchgeführt, siehe Abbildung 18. Die 
Ergebnisse des G1C-Testes, dargestellt in Abbildung 81, zeigen, dass alle drei 
Plasmagasmischungen zu einer Steigerung der Haftfestigkeit gegenüber der Verwendung eines 
Schleifprozesses führen. Mit den geschliffenen Oberflächen (Referenzwert für die 
Plasmabehandlung) werden Haftfestigkeiten von maximal 600 ± 50 J m-2 erzielt. Durch die 
Plasmabehandlung konnte dieser Wert sogar noch erhöht werden. Die Haftfestigkeiten für die 
drei verwendeten Plasmagasmischungen liegen zwischen 790 und 880 J m-2. Die Bruchbilder, 
Mikroskop- und REM-Aufnahmen, zeigen überwiegend ein kohäsives Versagen, d. h. die Haftung 
im Klebstoff selbst versagt statt eines Versagens in der Grenzschicht. Dies zeigt, dass die 
Oberflächenkräfte zwischen Klebstoff und CFK-Laminat höher als die Kohäsionskräfte im Material 
selbst sind. Damit wurde eine maximale Haftung zwischen CFK und Klebstoff erreicht. 
 
 
Abbildung 81: Vergleich der G1C-Werte in Abhängigkeit von der Plasmagasmischung; 
Substratgeschwindigkeit: 10 m min-1, CFK-Laminat mit Peel Ply UTT 08940 
Aufgrund ihrer breiten, flächenhaften und sehr langen Plasmafackel ist die LARGE-Plasmaquelle 
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Abhängigkeit der Haftfestigkeit vom Arbeitsabstand d1 evaluiert. Dazu wurden die CFK-Proben 
mit einer Geschwindigkeit von 10 m min-1 an einer Ar+O2-Plasma im Abstand d1 von 2, 4 bzw. 
7 cm vorbeigefahren. Der höchste G1C-Wert von 1285 ± 210 J m
-² wurde bei einem 
Arbeitssabstand d1 von 4 cm gemessen, siehe Abbildung 82.  
 
Abbildung 82: Einfluss des Arbeitsabstandes d1 (d = d0 + d1) auf den G1C-Wert; Substratgeschwindigkeit: 
10 m min-1 
Die Ergebnisse zeigen weiter, dass die Haftfestigkeit stark vom Arbeitssabstand abhängig ist. Die 
Betrachtung der Bruchflächen verdeutlicht, dass es sich bei den Proben, die bei einem Abstand d1 
von 2 und 4 cm plasmabehandelt wurden, um kohäsives Versagen des CFK-Epoxidharz-
Verbundes handelt. Bei einem Abstand von 7 cm weisen die Proben ein adhäsives Bruchverhalten 
durch rückstandsfreies Ablösen des Klebstoffes vom CFK-Laminat auf, das auf eine zu geringe 
Plasmaaktivierung in diesem Bereich zurück zu führen ist. 
Prozessbedingt müssen bei der Herstellung von CFK-Laminaten Trennmittel verwendet werden. 
Das Arbeiten mit Trennfolie gewährleistet einen reproduzierbaren Ausgangszustand und eine 
homogene Konzentrationsverteilung des Trennmittels auf der CFK-Oberfläche. Neben Trennfolien 
werden für die Fertigung von komplexeren Formen häufig auch flüssige Trennmittel verwendet. 
Aus diesem Grund wurden zwei handelsübliche Trennfolien Tygavac (T) und Super Release Blue 
(SRB) sowie das flüssige Trennmittel Marbocote (M) untersucht. Die Ergebnisse der 
Zugfestigkeitsprüfung von Ar+O2-plasmabehandelten CFK-Proben sind in Abbildung 83 in 
Abhängigkeit vom Arbeitsabstand dargestellt.  












































Abbildung 83: Variation des CFK-Trennmittels sowie des Arbeitsabstandes d1 (d = d0 + d1); Bestimmung der 
Zugfestigkeit mit LUMiFrac® nach DIN EN ISO 4624; Substratgeschwindigkeit: 10 m min-1 
Als Arbeitsabstand d1 wurden 2, 4 und 6 cm gewählt. Auch hier zeigt sich deutlich, dass die 
Zugfestigkeit als Maß der Haftfestigkeit im CFK-Epoxidharz-Verbund bei größerem Abstand 
geringer ist. Die besten Ergebnisse von bis zu 16,5 MPa konnten an CFK-Laminaten, die mit dem 
flüssigen Trennmittelsystem Marbocote hergestellt wurden, erzielt werden. Bei diesem hat der 
Arbeitsabstand nur wenig Einfluss auf die Haftung. Die Zugfestigkeit nimmt beim größeren 
Abstand zur Plasmaquelle lediglich um 10 % ab. Bei Verwendung des Trennmittels SRB, ist der 
stärkste Abfall der Zugfestigkeit von ca. 30 % zu messen. Tygavac zeigt eine Abnahme der 
Zugfestigkeit von 20 %. Mit einer Plasmabehandlung konnten für alle untersuchten CFK-Systeme 
die Haftfestigkeit des CFK-Epoxidharz-Verbundes gegenüber dem Referenzverfahren Schleifen 
verbessert werden und das bei einem Arbeitsabstand d1 von bis zu 6 cm. Mit Ausnahme von CFK 
mit dem Trennmittel SRB plasmabehandelt bei einem Abstand d1 von 6 cm, dass eine 
Zugfestigkeit die unter der von geschliffen Oberflächen liegt aufweist. 
Von den Abrissflächen dieser Versuchsreihe wurden anschließend XPS-Analysen durchgeführt, 
siehe nachstehende Tabelle. Mit diesen ist es möglich, die Umwandlung von Silikon in Silikat 
nachzuweisen. Die XPS-Ergebnisse zeigen eine Umwandlung des Silikons in Silikat. Der höchste 
Umwandlungsgrad findet immer bei einem Abstand d1 von 4 cm statt. Bei diesem wurden auch 
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Tabelle 18: XPS-Analyse von plasmabehandelten CFK-Oberflächen mit den Trennfolien Super Release Blue 
(SRB), Tygavac (T) und dem Flüssigtrennmittel Marbocote (M); verwendete Plasmagasmischung: 60 slm 
Ar+O2 Plasma, Prozessgeschwindigkeit: 10 m min
-1, d = d0 + d1 
Trennmittel Abstand d1 / cm Elemente C N O Si S Silikat Silikon 
M 2 / At.-% 56,5 6,8 31,1 0,6 3,2 100 - 
M 4 / At.-% 55,6 5,7 32,9 1,4 1,6 100 - 
M 6 / At.-% 66,9 2,7 26,2 2,7 0,4 52 48 
SRB 2 / At.-% 49,3 6,5 36,5 4,7 2,8 55,5 44,5 
SRB 4 / At.-% 48,7 4,3 38,1 6,7 1,6 96 4 
SRB 6 / At.-% 61,5 3,3 27,3 6,9 0,9 13,5 86,5 
T 2 / At.-% 51,3 6,3 36,5 3,7 3,1 64 36 
T 4 / At.-% 50,6 5,3 36,3 3,8 2,4 86,5 13,5 
T 6 / At.-% 64,7 26,3 - 3,8 0,8 9,5 89,5 
 
Mit einer Plasmabehandlung konnte für alle untersuchten CFK-Systeme die Haftfestigkeit des 
CFK-Epoxidharz-Verbundes gegenüber dem Referenzverfahren Schleifen verbessert werden und 
das bei einem Arbeitsabstand d1 von bis zu 6 cm. Der optimale Arbeitsabstand ist 4 cm. Weiterhin 
wurden die Plasmagasmischungen Ar+CO2 und Druckluft untersucht. Dabei wurde die 
Plasmagasmenge von 60 slm konstant gehalten. Bei Verwendung von Druckluft wird bei einem 
Arbeitsabstand von 2 cm das CFK geschädigt. Die Oberfläche verbrennt. Daraufhin wurde nur der 
Abstand 4 und 6 cm untersucht. Alle drei Plasmagasmischungen erzielen vergleichbare Ergebnisse 
im Zugversuch. Die Steigerung der Haftfestigkeit beruht auf der Umwandlung des Silikons, das im 
Trennmittel enthalten ist, in Silikat. Die Energie zur Spaltung der relevanten Bindungen Si-C 
4,7 eV und O-CH2 4,0 eV werden von allen drei Plasmagasmischungen zur Verfügung gestellt. 
5.2.4. Bewertung Plasmaaktivierung von CFK 
 
Zum strukturellen Kleben von CFK-Bauteilen mit epoxidharzbasierten Klebstoff in der 
Luftfahrttechnik wurde die Oberflächenmodifizierung von CFK optimiert. Untersucht wurden 
CFK-Bauteile die mit silikonbasierten Trennmittelsystemen hergestellt wurden. Die Trennmittel 
galt es zu entfernen bzw. zu modifizieren. Es sollen mindestens Haftfestigkeiten der 
Klebverbindungen erreicht werden, die bereits mit dem gegenwärtig eingesetzten mechanischen 
Vorbehandlungsverfahren Schleifen erzielt werden. Beim Schleifen kann es zum Freilegen der 
Faser kommen, außerdem wird Feinstaub erzeugt. Mit dem Einsatz der Plasmatechnologie 
können diese beiden Defizite beseitigt werden. Die CFK-Aktivierung ist eng an die SiO2-
Schichtabscheidung auf Titan gekoppelt. Beide Applikationen sollen mit ein und derselben 
Plasmatechnologie realisiert werden. Untersuchungen zur Klebeverbindung von Titan mit CFK 
werden in Zukunft stärker verfolgt. 
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Tabelle 19: Bewertung der Plasmaaktivierung von CFK mit silikonbasiertem Trennmittel 
Anforderung Bewertung Begründung 
Großflächiger Prozess zur 
Oberflächenmodifizierung auf 
unbeweglichen Flugzeugbaugruppen 
erreicht Die Versuche wurden mit einer Plasmaquelle mit einer 
Arbeitsbreite von 150 mm durchgeführt. Die 
Plasmaquelle mit 350 mm Arbeitsbreite wurde 
realisiert. 
Bearbeitung von flachen und leicht 
gewölbten Bauteilen (gefordert ist ein 
variabler Arbeitsabstand) 
erreicht Es wurden optimale Haftfestigkeiten bei einem 
Arbeitsabstand von 4 cm erzielt. Bei einem Abstand 
von 6 cm ist die Haftfestigkeit vergleichbar mit der 
nach einer Schleifvorbehandlung. 
Verbesserung der Haftfestigkeit bei 
Verwendung eines epoxidharzbasierten 
Klebstoffsystems 
erreicht Die Haftfestigkeit eines CFK-Verbundes wurde durch 
eine Plasmabehandlung gesteigert. Die Haftfestigkeit 
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5.3. Plasmafunktionalisierung von Polypropylen zur Verbesserung der 
Lackhaftung 
 
Die Lackierbarkeit von Kunststoffen wird in vielen Anwendungsbereichen vorausgesetzt. In der 
Automobilindustrie reicht das Einfärben von Kunststoffteilen längst nicht mehr aus, um den 
Ansprüchen der Kunden gerecht zu werden. In vielen Fahrzeugtypen sind großflächige 
Karosserieteile aus Spezialwerkstoffen auf Kunststoffbasis verbaut, um der Leichtbauweise 
gerecht zu werden. Auch diese müssen lackiert werden. Hierfür sind Vorbehandlungsverfahren 
zur Oberflächenaktivierung unumgänglich, da viele Polymermaterialien wegen ihrer schlechten 
Benetzbarkeit im Grundzustand nicht lackierbar sind. Diese schlechte Benetzbarkeit ist 
zurückzuführen auf die meist sehr geringe bis gar nicht vorhandene Polarität von 
Polymeroberflächen. Eine Plasmabehandlung erzeugt polare Gruppen auf der Oberfläche. Die 
Oberflächenenergie als Maß für die Polarität von Oberflächen ist aber kein direktes Maß für die 
Haftfestigkeit der nachfolgenden Beschichtung. In der Literatur gibt es hinsichtlich des 
Zusammenhangs zwischen Oberflächenenergie und Haftung unterschiedliche Aussagen. 
Einerseits wird beschrieben, dass es bisher weder gelungen ist, die Haftfestigkeit aus den 
energetischen Größen der Grenzfläche zu berechnen, noch den Benetzungswinkel als Maß für 
die Höhe der vorhandenen Bindungskräfte in der Grenzfläche heranzuziehen [12]. Andererseits 
geht aus Untersuchungen hervor, dass bei Einwirkung von Mikrowellenplasmen auf 
Polybutylenterephthalat-Substrate (PBT) die erzielte polare Oberflächenenergie in direktem 
proportionalem Zusammenhang mit der Haftfestigkeit steht [77]. Die Effizienz der 
Vorbehandlungen zur Steigerung der Oberflächenenergie mittels Nieder- und 
Atmosphärendruckverfahren sowie für die Fluorierung wurden ebenfalls schon dokumentiert [78] 
[79]. 
In dieser Arbeit soll als Beispiel zur großflächigen Plasmamodifizierung von Kunststoffen mit 
Atmosphärendruckplasma die Plasmabehandlung von Polypropylen zur Verbesserung der 
Primerlackhaftung für den Automobilbereich vorgestellt werden. Polypropylene werden bezüglich 
ihrer Zusammensetzung (Komplexbildner, Füllstoffe) immer komplexer. Damit steigen die 
Anforderungen an die Verfahren zur Vorbehandlung. Es wird zunehmend eine Variabilität der 
Prozesschemie vorausgesetzt. Das ist bei der derzeit eingesetzten Beflammung22 nicht gegeben. 
Die Prozessgase können nicht beliebig variiert werden. Sie bleiben stets eine Mischung aus Erdgas 
oder Propan mit Sauerstoff im Unter- oder Überschuss-Bereich. Die alternative 
Atmosphärendruck-Plasmabehandlung muss wie die Beflammung mit Prozessgeschwindigkeiten 
von mindestens 50 m min-1 und einem Arbeitsabstand von bis zu 7 cm einsetzbar sein. Zum 
Einsatz kommt in dieser Arbeit die 150-mm-LARGE-Plasmaquelle in einem offenen 
Versuchsaufbau, beim dem das Substrat vorbeigefahren wird, siehe Abbildung 18. 
 
Im nachfolgenden Kapitel werden zunächst die Anforderungen an die Plasmafunktionalisierung 
von PP definiert. Anschließend die theoretischen Grundlagen zur Plasmafunktionalisierung von 
Polymeren beschrieben. Im Kapitel 5.3.3 wird der Einfluss von ausgewählten Prozessparametern 
auf die Funktionalisierung dargestellt und die Lackhaftung untersucht. Abschließend erfolgt eine 
Bewertung der Ergebnisse anhand der zu Beginn definierten Anforderungen. 
                                               
22 Beflammen beim Projektpartner (Stand 2012): Energieeintrag in die Oberfläche 1 kW/cm², 
Prozessgeschwindigkeit 30 – 45 m min-1, Prozess wird im Reinraum gefahren, Prozessgas 450 – 600 Nl min-
1 bei einer Brennerbreite von 250 mm mit der Zusammensetzung Erdgas:O2 = 1:9, Aussagen vom 
Projektpartner (EU-N2P-Projekttreffen 20.8.2008): nicht die Temperatur sondern die Flammenchemie 
ändert die Oberfläche: keine Aufrauung der Oberfläche, mit XPS Hydroxid- und Carboxylgruppen 
nachweisbar, polarer Anteil der Oberflächenenergie EOF leicht erhöht  




5.3.1. Anforderungen bei der Plasmafunktionalisierung von PP 
 
Anforderungen aus der Industrie bei der Plasmafunktionalisierung von PP für den Primerlack-
Auftrag sind: 
o Großflächiger Prozess zur Funktionalisierung leicht gewölbter Bauteile z. B. Stoßfänger 
o Bearbeitung von flachen und leicht gewölbten Bauteilen (geforderter variabler 
Arbeitsabstand von ± 30 mm) 
o Arbeitsbreite von 50 – 150 mm mit der Möglichkeit der Skalierung auf 300 mm (derzeitig 
eingesetzte Brennerbreite bei der Beflammung) 
o Hohe Prozessgeschwindigkeiten von 50 - 100 m min-1 
o Entwicklung eines Roboter-basierten Plasmasystems für die Integration in 
vollautomatische Anlagen zur Lackvorbehandlung von Kunststoff-Formteilen 
5.3.2. Mechanismen der Plasmafunktionalisierung von Polymeren 
 
Plasmen im Allgemeinen und speziell das Afterglowplasma der LARGE-Plasmaquelle werden zur 
Funktionalisierung von Polymeren eingesetzt. Dafür werden gezielt die Bestandteile des Plasmas, 
freie Radikale (Molekülteile, die ein ungepaartes freies Elektron besitzen), atomare und 
molekulare Spezies sowie die UV-Strahlung, genutzt.  
Das Auftreffen und Einwirken von Plasmateilchen und UV-Strahlung auf oberflächennahe Atome 
oder Moleküle führt zu einer Aktivierung der Oberfläche im Sinne einer höheren Reaktivität. Je 
nach Zusammensetzung des Prozessgases kommt es zur chemischen Veränderungen der 
Oberfläche, z. B. zur Bildung und Anreicherung von polaren Gruppen wie Dipolbildung. Diese 
sind die Voraussetzung zur Ausbildung zwischenmolekularer Kräfte, welche beispielweise das 
Benetzungsverhalten beeinflussen. Die Haupteigenschaften des plasmabehandelten Polymers 
bleiben dabei unverändert. Die Effekte der Plasmabehandlung finden in einer Schicht von bis zu 
10 µm Tiefe statt [80]. In der Literatur [81] [82] [83] [84] [85] [86] werden die Behandlungseffekte 
in Oberflächen- und Tiefeneffekte unterschieden. Dabei sind die Oberflächeneffekte in einer 
ca. 5 nm dicken Oberflächenschicht und die sogenannten Tiefeneffekte in einer bis zu 5 µm 
dicken Schicht zu finden. Die Reaktionen auf der Substratoberfläche werden in erster Linie durch 
die chemisch sehr aktiven Radikalen initiiert und sind von der Art des eingesetzten Prozessgases 
abhängig. Die Tiefeneffekte werden dagegen durch die Plasma-UV-Strahlung hervorgerufen und 
führen zu Radikalbildung, Vernetzung, Dehydrierung und zur Veränderung der Kristallinität. Diese 
Modifizierungseffekte treten nicht bei allen Polymeren gleichermaßen auf. So lässt sich z. B. bei 
PP der Tiefeneffekt kaum nachweisen, er ist sehr gering [87] [85]. 
Werden als Plasmagase reaktive Gase wie z. B. O2, N2, H2, CO2, NH3 u. a. verwendet, treten 
neben physikalischen Stoßprozessen auch Vorgänge auf, die zur Verbindung von Plasmateilchen 
mit dem Polymer führen. Die generierten Plasmateilchen können Bindungen direkt aufbrechen 
und neue niedermolekulare Produkte erzeugen.  
 
Sauerstoff-Plasmen 
Im Sauerstoffplasma werden in erheblichem Maße atomarer Sauerstoff oder energetisch 
angeregte Sauerstoffmoleküle gebildet, siehe Kapitel 4.5.2. Diese Sauerstoffatome bzw. –
Moleküle können Bindungen direkt aufbrechen und neue Produkte bilden. Die Oberfläche wird 
oxidiert. Es werden funktionelle Gruppen wie Hydroxyl- (OH), Carboxyl- (COOH) und Keto- bzw. 
Carbonyl- (>C=O) Gruppen gebildet. Damit wird die Anzahl der polaren Gruppen auf der 
Oberfläche erhöht und die Benetzung durch polare Flüssigkeiten verbessert. Beim Einsatz eines 
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Sauerstoffplasmas besteht die erhöhte Gefahr einer Überoxidation. Darunter versteht man die 
Ausbildung niedermolekularer Spezies in Form von festen Trümmern oder flüssigen Tröpfchen auf 
der Oberfläche. Diese führen zur Aufrauung der Oberfläche und zur Abnahme Benetzbarkeit [88]. 
Diese, auch als oxidative Oligomerfragmente bezeichneten, Bruchstücke können aber auch in die 
Polymermatrix migrieren und sich negativ auf die Eigenschaften auswirken, bekannt ist dies vor 
allem für PP [86]. Die Reaktionen sind auf die äußere Schicht begrenzt und reichen in eine Tiefe 
von ca. 10 nm. Dabei ändert sich die Modifizierung mit der Tiefe. So werden bei einer 
Plasmabehandlung von Polyethylen in den obersten Atomlagen Carbonyl-  und Carboxylgruppen 
detektiert, während in größerer Tiefe erhöhte Konzentration von Alkohol- und Esterspezies 
ermittelt wurden [80] [89] [90]. 
Kohlenstoffdioxid-Plasma 
Wenn der Sauerstoff indirekt in Form von CO2 dem Plasma zugegeben wird, wird diese Gefahr 
gemindert. Das CO2  wird zunächst stufenweise dissoziiert, siehe Gleichung 10. 
 
Gleichung 10: stufenweise Dissoziation von CO2 
(1)           H1 = 532 kJ mol
-1, E = 5,5 eV 
(2)         H2 = 1076 kJ mol
-1, E = 11,2 eV 
Für die erste Dissoziationsstufe werden 5,5 eV benötigt, die das Plasma der LARGE-Plasmaquelle 
im Afterglowplasma besitzt. Bei der Direktzugabe ist die Energie ausreichend hoch, um CO2 
vollständig dissoziieren zu lassen (siehe OES-Analyse in Kapitel 4.5.2 ). Die Funktionalisierung 
erfolgt dadurch nicht mehr allein durch den atomaren und ionisierten Sauerstoff, sondern auch 
durch die Dissoziationsprodukte des CO2. Bei Verwendung von CO2 werden folgende funktionelle 
Gruppen in die Polymeroberfläche eingebaut: -OH, >C=O und –COOH. Dabei ist –COOH 
Funktionalisierung dominierend. Durch eine CO2-Plasmabehandlung kann die Benetzbarkeit 
sowie die Langzeitstabilität des Oberflächeneffektes deutlich verbessert werden [91] [92] [60]. 
Stickstoff-Plasma 
Die Grundprozesse im Stickstoff-Plasma laufen in ähnlicher Weise, wie im Sauerstoff-Plasma ab, 
das bedeutet es kommt zum Einbau von Stickstoff ins Material. Bei Verwendung von Stickstoff als 
Plasmagas werden demnach NH2, =NH, N, NO2, NO und CN-Gruppen auf der 
Polymeroberfläche gebildet. Dies führt ebenfalls zur Erhöhung der Anzahl der polaren Gruppen 
auf der Oberfläche, die aber geringer ist im Vergleich zu einer Sauerstoff-Plasma behandelten 
Oberfläche. Bei einer mit Stickstoff-Plasma behandelten Oberfläche muss immer mit einer 
„Nachreaktionen“ mit atmosphärischem Sauerstoff gerechnet werden, welche zu 
sauerstoffhaltigen funktionellen Gruppen führen. Generell spricht man bei der Plasmabehandlung 
mit Stickstoff von einer Vernetzung der Oberflächenatome [12]. 
 Funktionalisierung zu erzeugen. 
 
Tabelle 20 gibt einen Überblick welche Plasmagase geeignet sind um eine gezielte 
plasmagasspezifischen Funktionalisierung zu erzeugen. 
 
Tabelle 20: Überblick von Plasmagasen und deren resultierenden Funktionalisierung nach [12] 










































Plasmen haben noch weitere Möglichkeiten, Polymeroberflächen zu ändern. So können sie zur 
Degradation von Polymerketten führen oder zur Bildung von Elektreten (innere Polarisation von 
Polymerketten) und Radikalen sowie Vernetzungen. Plasmen können weiterhin sogenannte 
„weak boundary layer“ entfernen oder sogar erst erzeugen [89]. Bei dem weak boundary layer 
handelt es sich um eine sehr dünne Grenzschicht in Verbunden und tritt als eine schwach an die 
Polymermatrix gebundene Schicht auf. Die durch das Plasma zerstörten Makromoleküle liegen 
nur leicht gebunden an der Oberfläche des Polymers und bewirken ein Versagen der Haftung an 
der Polymeroberfläche [86]. 
 
Bei der Plasmabehandlung von Polymeren trifft am besten die Bezeichnung „chemischer Reaktor“ 
zu. Je nach Zusammensetzung der reaktiven Gase und der aus ihnen entstehenden Spaltprodukte 
wird die entsprechende Oberflächenreaktion bewirkt. 
5.3.3. Ergebnisse und Diskussion zur Plasmafunktionalisierung von PP 
 
Die Versuche wurden am LARGE-Versuchsstand in offener Atmosphäre durchgeführt (Schema 
siehe Abbildung 18), mit Ausnahme erster Vorversuche an der Arc-Jet-Anlage (Aufbau siehe [6]). 
Näher untersucht werden sollen die relevanten Prozessparameter Plasmagasmischung, 
Arbeitsabstand d1 und Substratgeschwindigkeit. Die Bewertung der Plasmabehandlung von PP 
(Materialdaten S. 22) erfolgt mit Benetzungsmessungen, FTIR-ATR-Spektroskopie und dem 
anwendungsrelevanten Gitterschnitttest nach dem Lackieren (siehe Kapitel 3.2 und 3.3).  
 
Prozessparameter Prozessgas 
Durch die Plasmabehandlung mit der LARGE-Plasmaquelle wird die Oberflächenenergie, vielmehr 
der polare Anteil durch die Erzeugung neuer funktioneller Gruppen, verändert. Die Art und der 
Grad der Änderung werden durch das Prozessgas bestimmt. Die Auswirkungen auf die 
Oberflächenenergie sind in Abbildung 84 zusammengestellt. Zu sehen ist, dass mit jedem 
eingesetzten Plasmagas die Oberflächenenergie erhöht wird. Weiterhin kann allgemein 
festgestellt werden, dass dabei der polare Anteil gesteigert wird. Bei der 
Prozessgaszusammensetzung ist übergreifend festzustellen, dass der polare Energieanteil durch 
die Zugabe der Remotegase O2 bzw. CO2 erhöht wird. Maximale polare Energieanteile werden 
mit CO2-haltiger Prozessatmosphäre erzeugt. So konnte der polare Energieanteil von Polypropylen 
von 1,6 mN m-1, für unbehandeltes Polypropylen, um das 25 fache auf 41,4 mN m-1, für die 
Plasmabehandlung mit einem Ar-N2-Plasma dem 25 slm CO2 remote dazugegeben wird 
gesteigert werden. CO2 wird durch das Plasma der LARGE-Plasmaquelle stufenweise dissoziiert, 
siehe Gleichung 10. Bei den dargestellten Ergebnissen wurde das CO2 remote, d. h. nach dem 
Lichtbogen in das Afterglowplasma eingespeist. Weitere Versuche zeigten, dass die Effektivität 
durch die direkte Zugabe von CO2 zum Plasmagas erhöht werden kann.  
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Abbildung 84: Oberflächenenergie EOF von plasmabehandelten PP in Abhängigkeit vom verwendeten 
Plasmagas; Prozessparameter: 150-mm-LARGE in der ArcJet-Anlage (geschlossener Reaktor mit N2-
Atmosphäre im leichten Überdruck, siehe [6]), 65 A, Plasmagase: 40 slm Ar + 5-15 slm O2 bzw. 5 slm N2, 
Remotegase: 5 - 45 slm O2, 10 - 45 slm CO2, Substratgeschwindigkeit 6 m min
-1, 5 Zyklen 
Die erzeugte Polarität ist auf die Bildung neuer funktioneller Gruppen auf der Oberfläche 
zurückzuführen. Mit der FTIR-ATR-Spektroskopie konnten neu erzeugte O-H- sowie C=O-
Bindungen nachgewiesen werden, siehe Abbildung 85. Für die Charakterisierung der 
oberflächennahen Modifizierung ist die FTIR-ATR-Spektroskopie nicht die beste Analytikmethode. 
Die Eindringtiefe der IR-Strahlung bei 500 cm-1 beträgt bei Polymeren etwa 3,3 µm. Die 
Oberflächenmodifizierung findet lediglich in den ersten 5 – 20 nm statt und entspricht damit 
weniger als 1 % des durchdrungen Materials. Bei der FTIR-ATR-Analyse handelt es sich um eine 
schnelle und preiswerte Analytikmethode die vor Ort zur Verfügung steht. Die geeignetere 
Analyse mittels XPS wurde an ausgewählten Proben vorgenommen. 
Um eine Quantifizierung der ATR-Spektren vornehmen zu können, werden nach einer 
Basislinienkorrektur und Normierung der Spektren die Absorptionsbandenflächen der O-H- und 
C=O-Banden bestimmt. Die Bestimmung der Absorptionsbandenfläche für die C=O-Bindung 
erfolgte zwischen 1800 und 1673 cm-1 und für die O-H-Bindung zwischen 1673 und 1600 cm-1. 
Die Absorptionsbandenfläche ist dabei proportional der Konzentration der detektierten Gruppe. 
Auch das berechnen des C=O / O-H Flächenverhältnisses der Absorptionsbanden ist möglich und 
gibt eine zusätzliche Größe zur Korrelation der Haftfestigkeit der Oberfläche.  
In Abbildung 85 ist ein Beispiel für die Plasmaoberflächenfunktionalisierung von unpolaren PP zu 
sehen. Es zeigt die Neubildung von C=O- und O-H-Bindungen in Abhängigkeit vom O2-Anteil im 
Prozessgas. Mit steigendem O2-Anteil nimmt die Konzentration der C=O- und O-H-Bindungen zu. 
Andere Versuche zeigen, dass mit der Zugabe von CO2 die Generierung von C=O-Bindungen 











































































































































































































































Abbildung 85: FTIR-ATR-Spektrum von plasmabehandeltem PP, Generierung von C=O- und O-H-Bindungen 
in Abhängigkeit des O2-Anteiles im Plasmagas, Prozessparameter: 150-mm-LARGE, 65 A, 50 slm Ar + 10 slm 
N2 + xx slm O2, Arbeitsabstand d1 4 cm (d = d0 + d1), Substratgeschwindigkeit 20 m min
-1 
Für eine gute Haftung des wasserbasierten Primerlackes Woerwag 2K-Hydroprimer (siehe Tabelle 
4) auf dem unpolaren PP werden die funktionellen Gruppen -C=O, -C-O-H, -O-H, -C-N, -C-N-H 
benötigt. Die Haftung beruht vorwiegend auf der polaren Bindung zu diesen funktionellen 
Gruppen. Wie gezeigt, kann mit der FTIR-ATR-Spektroskopie schnell und zerstörungsfrei C=O- 
und O-H-Bindungen auf der PP-Oberfläche nachgewiesen werden. Deren Konzentration kann 
zum Beispiel über die Substratgeschwindigkeit gesteuert werden, siehe Abbildung 86. Zu sehen 
ist, dass mit Steigerung der Geschwindigkeit die Konzentration an C=O- und O-H-Bindungen an 
der Oberfläche bei Verwendung eines Ar+N2+CO2-Plasmas abnimmt. Der Abfall der C=O-
Bindungen ist dabei stärker als der der O-H-Bindungen. Zur Generierung von C=O-Bindungen 
werden 7,4 eV benötigt und für die O-H-Bindung 4,8 eV. Bei einer Substratgeschwindigkeit von 
50 m min-1 konnten keine neugebildeten Bindungen mehr detektiert werden. Mit steigender 
Substratgeschwindigkeit reduziert sich die Verweilzeit des Substrates im Afterglowplasma. Für die 
Bildung der funktionellen Gruppen wird reaktiver Sauerstoff und Energien von  7,4 eV benötigt. 
Diese besitzen die vielfältigen Plasmaspezies des LARGE-Afterglowplasmas, siehe Kapitel 4.5. Mit 
zunehmender Geschwindigkeit wird anteilig mehr O-H-Bindungen erzeugt, da dazu geringere 
Energien notwendig sind. 





ATR-Spektrum nach Basislinienkorrektur und Normalisierung, 
Spektrum 2000, ATR ZnSe Kristall
 10 slm O2
 20 slm O2
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Abbildung 86: Bildung funktioneller Gruppen in Abhängigkeit von der Substratgeschwindigkeit; FTIR ATR 
Absorptionsbandenfläche: C=O + OH-Bindungen von 1800 - 1600 cm-1 und OH-Bindung von 1673 - 1600 cm-1, 
Gitterschnittwert der untersuchten Proben ist 0 (Mittelwert aus 3 Proben), Substrat PP sabic, Zyklenzahl = 1 
Die Konzentrationen der funktionellen Gruppen C=O und O-H auf der PP-Oberfläche können 
zudem mit einem Ar+N2+O2-Plasma gesteuert werden. In den vier Diagrammen in Abbildung 87 
wird gezeigt, welchen Einfluss die Prozessparameter Arbeitsabstand d1, Behandlungszeit bzw. 
Zyklenzahl sowie Sauerstoffanteil im Plasmagas auf die Absorptionsbandenfläche der C=O- und 
O-H-Bindung haben. Gleichzeitig wurde an diesen Proben die Oberflächenenergie und deren 
polarer Anteil bestimmt. 
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Abbildung 87: Funktionelle Gruppen und Oberflächenenergie von PP nach einer Ar+N2+O2-
Plasmabehandlung, Substratgeschwindigkeit 20 m min-1, Substrat PP sabic; linke Diagrammachse: 
Oberflächenenergie mit polaren Anteil, rechte Diagrammachse: FTIR ATR Absorptionsbandenfläche der C=O 
+ OH Bindungen 
Bei der Variation des Arbeitsabstandes ist zu erkennen, dass mit zunehmendem Abstand die 
Konzentration an C=O- und O-H-Gruppen auf der Oberfläche abnimmt. Bei einem 
Arbeitsabstand d1 von 9 cm kann keine Neubildung von funktionellen Gruppen mittels ATR-
Spektroskopie nachgewiesen werden. Die gleiche Abhängigkeit ist bei der Oberflächenenergie zu 
sehen. Diese nimmt ebenfalls mit zunehmendem Arbeitsabstand ab. Bei einem Abstand d1 von 
4 cm wird sie zunächst um 16 % Prozent erhöht. Deutlich zu sehen ist der Anstieg der polaren 
Oberflächenenergie von 1,6 auf 5,5 mN m-1. Eine Erhöhung der Oberflächenenergie erfolgt auch 
noch in einem Abstand d1 von 9 cm. Sie beträgt 33,8 mN m
-1, das entspricht einer Erhöhung um 
7 %. Die polare Energie ist nur noch leicht erhöht mit 2,1 mN m-1. 
Einen sehr großen Einfluss auf die Neubildung von funktionellen Gruppen haben die 
Prozessparameter Zyklenzahl und Sauerstoffanteil im Plasmagas. Mit zunehmender Verweilzeit 
(Zyklenzahl 3, 10 und 15) im Plasma nimmt die Konzentration von C=O- und O-H-Bindungen auf 
der PP-Oberfläche zu. Bei drei Überfahrten werden zunächst nur O-H-Bindungen neugebildet. Bei 
10 und 15 Zyklen werden zusätzlich die ebenfalls für die Haftung notwendigen C=O-Bindungen 
nachgewiesen. Die Absorptionsbandenfläche wird um das 14-fache erhöht. Der Verlauf der 
Oberflächenenergie ist gegenläufig zu der Neubildung von funktionellen Gruppen. So wird durch 
dreimaliges Durchfahren des Plasmas zunächst die Oberflächenenergie um 16 % erhöht. Die 
Oberflächenenergie sinkt aber mit zunehmender Behandlungszeit von 33,8 mN m-1 bei drei 
Zyklen auf 31,4 mN m-1 bei 15 Zyklen und mit ihr der polare Energieanteil. Die 
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PP. Der polare Energieanteil wird vom OH-Bindungsanteil auf der Oberfläche bestimmt. Dieser 
nimmt mit zunehmender Behandlungszeit ab. 
In den zwei unteren Diagrammen in Abbildung 87, ist die Abhängigkeit der Gruppenbildung und 
Benetzung vom Sauerstoffanteil im Plasmagas zu sehen. Zum einem wurden die PP-Proben 
dreimal an einem Ar+N2+O2-Plasma mit 20 m min
-1 vorbeigefahren und zum anderen zehnmal. 
Der Sauerstoffanteil betrug 14, 25 und 33 % am Plasmagas. In beiden Diagrammen ist zu sehen, 
dass die Konzentration an C=O- und O-H-Bindungen mit zunehmendem Sauerstoffanteil 
zunimmt. Bei drei Überfahrten wird mit 33 % Sauerstoff im Plasmagas eine Erhöhung der 
Absorptionsbandenfläche um Faktor 5,3 erreicht. Diese kann nochmals erheblich um Faktor 22,4 
durch Erhöhung der Überfahrten auf zehn gesteigert werden. Die Oberflächenenergie zeigt eine 
geringere Abhängigkeit vom Sauerstoffanteil im Plasmagas. Bei drei wie auch zehn Überfahrten 
wird die maximale polare Oberflächenenergie von 5,5 und 3,2 mN m-1erzielt.  
Mit einem Ar+N2+O2-Plasma kann eine maximale Oberflächenenergie von 36,6 mN m
-1 mit einer 
polaren Energie von 5,5 mN m-1 erzielt werden. Die maximal erzielbare Absorptionsbandenfläche 
beträgt 0,2223.  
Oberflächenenergie und Gruppenneubildung sind gegenläufige Prozesse. Das Optimum für die 
Haftung des Lackes liegt in der Mitte. Maximale polare Oberflächenenergien führen nicht 
automatisch zu maximalen Haftkräften, wenn die notwendigen funktionellen Gruppen nicht 
vorliegen. Diese können gezielt über die Parameter Sauerstoffkonzentration im Prozessgas, 
Arbeitsabstand und Behandlungszeit gesteuert werden. Mit den letzteren beiden wird der 
Energieeintrag in das Substrat gesteuert und mit der Sauerstoffkonzentration die Oxidation der 
Oberfläche. 
 
Die Haftfestigkeit des Primerlackes auf dem PP wurde mittels Gitterschnitttest beurteilt, siehe 
Kapitel 3.3. Die Proben wurden mit Hilfe einer Lackierpistole manuell lackiert. Bei dem 
dreimaligen Überfahren wurde eine Lackschichtdicke von ca. 5 µm erzeugt. Der Lack trocknete im 
Ofen bei 80 °C für 120 min. Die Lackhaftung wurde nach weiteren 168 h Auslagerung an offener 
Atmosphäre getestet. Die Plasmaaktivierung erfolgte mit den Prozessgasmischungen Ar+CO2 und 
Ar+N2+CO2. Variiert wurden in dieser Versuchsreihe die Prozessparameter Prozessgas und Menge 
40 und 70 slm, Arbeitsabstand d1 4 und 7 cm, Substratgeschwindigkeit 10, 20, 24, und 
48 m min-1 und Zyklenzahl 1 und 2. Die Ergebnisse sind in Tabelle 21 zusammengefasst. 
 
                                               
23 Unbehandeltes PP weist eine Absorptionsbandenfläche im Bereich von 1800 – 1600 cm-1 von 0,01 auf, 
die Oberflächenenergie beträgt 31,5 mN m-1mit 1,6 mN m-1polaren Anteil 
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Tabelle 21: Kenngröße zur Beurteilung der Plasmaaktivierung von PP, variierte Prozessparameter: 
Plasmagasmenge und Zusammensetzung, Arbeitsabstand d1 (d = d0 + d1),  und Substratgeschwindigkeit v; 
Bestimmung der Oberflächenenergie, der FTIR Absorptionsbandenfläche C=O- und O-H-Bindungen sowie 
der Gitterschnittwert der Primerlackschicht 
 
 
Allgemein ist festzustellen, dass mit einem CO2-haltigen Plasmagas PP so funktionalisiert werden 
kann, dass eine hundertprozentige Haftung des wasserbasierten Primerlackes erzielt wird. Die 
Ergebnisse in der Tabelle zeigen, dass es ein Prozessfenster für eine optimale Lackhaftung gibt. So 
können gute Haftergebnisse mit Substratgeschwindigkeiten von 48 m min-1 bei einem 
Arbeitsabstand d1 von 4 cm erzielt werden. Wenn Arbeitsabstände d1 von 7 cm notwendig sind, 
ist eine maximale Substratgeschwindigkeit von 24 m min-1 bei 2 Überfahrten bzw. 20 m min-1 mit 
einer Überfahrt erreichbar. Eine Korrelation von Oberflächenenergie und neu erzeugter 
funktionelle Gruppen ist nicht eindeutig erkennbar. Prinzipiell kann die Aussage getroffen 
werden, dass die Lackhaftung gering ist, wenn keine C=O und O-H Absorptionsbanden detektiert 
werden. Eine Erhöhung des polaren Anteils der Oberflächenenergie erfolgte für fast alle 
Prozessparameter. Lediglich bei einem Arbeitsabstand d1 von 7 cm und einer 
Subsrtatgeschwindigkeit von 48 m min-1 konnte keine Erhöhung des polaren Energieanteils aber 
auch keine neuen Oberflächengruppen bestimmt werden. Dies äußert sich in einer 
ungenügenden Lackhaftung. Grund dafür ist die zu geringe Verweilzeit im Plasma. 
 
Prozessparameter Lacksystem 
Eine Plasmaoberflächenfunktionalisierung muss immer an das Material und das Lacksystem 
angepasst werden. Im nachfolgenden Abschnitt wird die Abhängigkeit der Haftung vom 
Lacksystem gezeigt. Es wurden hierfür vier verschiedene Basislacke getestet. Diese wurden ohne 
Primer-Lack direkt auf das PP (EMPP24) aufgebracht. Die Prozessparameter wurden von den Tests 
mit den Primerlacksytemen übernommen, siehe vorrangegangener Abschnitt. Es wurde somit ein 
Ar+CO2-Plasma sowie ein Ar+N2+CO2-Plasma untersucht. Die Ergebnisse sind in Abbildung 88 
zusammengestellt. Sie zeigen, dass die Haftung vom Basislack-System und der 
Plasmagasmischung abhängig ist. Für alle vier untersuchten Basislacke ist mit der 
Plasmagasmischung 30 slm Ar und 10 slm CO2 keine Verbesserung der Lackhaftung auf PP 
erreichbar. Für jedes Lacksystem konnte aber mindestens ein Prozessparameter gefunden werden, 
der zu einer guten Haftung führt. Das bedeutet, dass Gitterschnittwerte von Null mit 
Substratgeschwindigkeiten von  50 m min-1 in einem Abstand d1 von  4 cm erzielt werden. 
                                               
24 EMPP ist ein PP mit mineralischen Anteil, das beispielsweise für Stoßfänger eingesetzt wird. 
Plasmagas / slm d1 / cm v / m min
-1 Zyklen Eof / mN m
-1
Epol / mN m
-1 C=O O-H MW
Referenz 31,5 1,6 5 5 5 5
48 38,2 8,6 0,012 0,031 0 2 0 0,7
24 36,2 4 0,017 0,048 2 0 0 0,7
20 36,1 2,7 0,036 0,045 1 1 0 0,7
48 31,9 0,6 5 4 4 4,3
24 34,5 3,1 0 2 2 1,3
20 34,5 2,5 0,000 0,015 0 0 0 0
11 33,4 2,9 0,007 0,023 0 0 0 0
48 34,5 0,6 4 3 4 3,7
24 33,9 3 -0,002 0,017 0 0 0 0
20 32,6 3,9 0,010 0,005 0 0 0 0
11 33 5,5 -0,002 0,022 0 0 0 0
48 0,000 0,017 0 0 0 0
24 0,036 0,043 1 0 0 0,3
20 0,054 0,047 0 0 0 0
11 0,077 0,045 0 0 0 0
FTIR-Absorptionsbandenfläche Gitterschnitt
0,010
30 Ar + 10 CO2 7 1
keine Banden
keine Banden
30 Ar + 10 CO2 4 1
Prozessparameter Oberflächenenergie
keine Banden
30 Ar + 10 CO2 7 2
50 Ar + 10 N2 + 10 CO2 4 1
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Abbildung 88: PP sabic, konstante Prozessparameter: Arbeitsabstand d1 4 cm (d = d0 + d1), 
Substratgeschwindigkeit 50 m min-1, Zyklenzahl 1; Aushärtung des Basis-Lackes bei 75 - 80°C für 30 - 45 min 
5.3.4. Bewertung Plasmafunktionalisierung von Polypropylen 
 
Für die Verbesserung der Haftfestigkeit des Primerlackes bei der anschließenden Lackierung 
wurde die Oberflächenmodifizierung von Polypropylen optimiert. Diese Applikation kommt aus 
dem Bereich der Automobilindustrie, die derzeit das Beflammen zur Funktionalisierung des 
unpolaren Polypropylens eingesetzt. Aufgrund der immer komplexer aufgebauten 
Polymersysteme für den Automobilbereich muss ein Verfahren zur Oberflächenfunktionalisierung 
etabliert werden, dass eine Steigerung in seiner Variabilität betreffs der Prozessgase mit sich 
bringt. Mit den Prozessgasen wird die Art und Konzentration der zu generierenden funktionellen 











































Gitterschnittwert: Mittelwert aus 5 Messungen
10 CO
2
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Tabelle 22: Bewertung Plasmafunktionalisierung von Polypropylen 
Anforderung Bewertung Begründung 
Großflächiger Prozess für leicht gewölbte 
Bauteile 
erreicht Eine Arbeitsbreite von 150 mm wurde realisiert. Sie 
liegt damit in der gleichen Größenordnung wie die 
derzeit eingesetzte Beflammung. 
Bearbeitung von flachen und leicht 
gewölbten Bauteilen (variabler 
Arbeitsabstand) 
erreicht Es konnte gut Haftergebnisse für die untersuchten 
Lacksysteme bei einem Arbeitsabstand von bis zu 7 cm 
erzielt. 
Arbeitsbreite von 50 – 150 mm mit der 
Möglichkeit der Skalierung auf 300 mm 
erreicht Die Untersuchungen erfolgten mit einer LARGE-
Plasmaquelle mit einer Arbeitsbreite von 150 mm. Die 
Plasmaquelle steht mit einer Arbeitsbreite von 350 mm 
zur Verfügung. 
Prozessgeschwindigkeiten von 50 -
 100 m min-1 
Bedingt 
erreicht 
Die Haftfestigkeit des Lackes korreliert mit der 
Substratgeschwindigkeit und dem Arbeitsabstand, d. h. 
bei 100 m min-1 wird eine ausreichende Lackhaftung 
für einen maximalen Abstand von 4 cm erreicht, für 
50 m min-1 kann der Abstand auf 7 cm erhöht werden. 
Entwicklung eines Roboter-basierten 
Plasmasystems für die Integration in  
vollautomatische Anlagen zur 
Lackvorbehandlung von Kunststoff-
Formteilen 
erreicht Demonstriert und überführt wurde eine Roboter-
basierte LARGE-Plasmaquelle für die 
Oberflächenmodifizierung in der Luftfahrttechnik zu 
Airbus Group Innovation in Ottobrunn. Diese ist 
bautechnisch adäquat für die Polymeraktivierung. 
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5.4. Plasmafeinreinigung von Aluminiumbändern 
 
Als letzte Applikation in dieser Arbeit soll in diesem Kapitel die Plasmafeinreinigung von 
Aluminiumband25 vorgestellt werden. Ziel ist es, Rückstände von Öl auf der Oberfläche durch eine 
Plasmabehandlung zu beseitigen. Dabei stellt eine Atmosphärendruck-Plasmabehandlung 
lediglich eine Feinreinigung dar. Mit ihr können Ölrückstände von ca. 0,05 - 0,1 mg cm-² auf 
Oberflächen entfernt werden. Bei größeren Konzentrationen kann es zur Verchrackung des Öles 
kommen, welche dann als feste Substanz auf der Oberfläche verbleiben [12]. In dem konkreten 
Beispiel wird das Aluminiumband beim Kunden derzeit durch eine Wärmebehandlung im Ofen 
bei 250 - 260 °C vom Öl befreit. Dafür ist eine Ofenlänge von 4 m notwendig, in der das Band 
mit einer Geschwindigkeit von ca. 1 m min-1 durchgeführt wird. Das Öl wird dabei verdampft. 
Das entstehende Gasgemisch muss anschließend in einer thermischen Nachbehandlung 
aufwendig aufgearbeitet werden. Dieser raum- und zeitintensive Schritt soll durch eine 
Plasmabehandlung ersetzt werden. 
 
Im nachfolgenden Kapitel werden zunächst die Anforderungen an die Plasmafeinreinigung von 
Aluminium definiert. Anschließend die theoretischen Grundlagen dazu beschrieben. Im Kapitel 
5.4.3 wird der Einfluss von ausgewählten Prozessparametern auf die Plasmafeinreinigung 
untersucht und diskutier. Abschließend erfolgt eine Bewertung der Ergebnisse anhand der zu 
Beginn definierten Anforderungen. 
5.4.1. Anforderungen bei der Plasmafeinreinigung von Aluminium 
 
Die von der Industrie genannten Anforderungen bei der Plasmafeinreinigung von Aluminium sind: 
o Vollständige Entfettung von fertigungsbedingten Ölrückständen auf der Oberflächen 
o Prozessgeschwindigkeiten von 20 – 50 m min-1 
o Adaption der Plasmaquelle in einen kontinuierlichen Bandprozess 
o Vermeidung einer zusätzlichen Oxidation des Aluminiums durch den Plasmaprozess 
5.4.2. Mechanismen der Plasmafeinreinigung 
 
Bei der Reinigung von Oberflächen mit Plasma handelt es sich stets um eine Feinreinigung. Die zu 
reinigenden Oberflächen müssen von groben  Verschmutzungen befreit sein. Bei dazu 
verwendeten konventionellen Reinigungsverfahren bleiben dabei meist organische Reste, die von 
den eingesetzten Detergenzien herrühren, auf der Oberfläche zurück. Diese bilden einen dünnen, 
molekularen Film auf der Oberfläche der bei anschließenden Prozessen zu Haftungsproblemen 
führen kann. Mit einer Plasmabehandlung können organische Verschmutzungen entfernt 
werden. Die organischen Reste auf der Oberfläche sollten nicht mehr als 100 - 500 mg m-² 
betragen. Die Reinigung von anorganischen Verschmutzungen ist schwierig und eher durch 
Plasmaätzen zu realisieren. 
Bei der Plasmafeinreinigung reagiert das hochaktive Plasmagas, ionisierte Teilchen, UV-Strahlung 
und Radikale, mit den Bestandteilen der Oberfläche. Mit der Wahl des Plasmagases (O2, Argon, 
Luft, Stickstoff) kann der gewünscht Effekt gezielt eingestellt werden. So stehen in einem 
sauerstoffhaltigen Plasmas ionisierter (O2
+), dissoziierter (O

), angeregter (O2*, O*) und 
hochenergetische Produkte (O3) zur Umsetzung der organischen Schicht zur Verfügung. 
Entscheidend bei der Plasmafeinreinigung ist, dass der organische Film in gasförmige und damit 
                                               
25 Es wurde nicht im Roll-zu-Roll-Prozess gearbeitet, sondern Aluminiumsubstrate mit den Abmessungen 
666 x 31 x 0,2 mm³ plasmabehandelt. 
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flüchtige Produkte umgewandelt wird. Die reaktiven Plasmaspezies spalten die chemischen 
Bindungen des organischen Filmes auf. Die Abbaureaktion erfolgt bis zur Bildung der flüchtigen 
Komponenten Wasser und Kohlenstoffdioxid, siehe nachfolgende Gleichung.  
Gleichung 11: Abbaureaktion eines organischen Filmes 
                               
 
Die Reaktionsprodukte sind flüchtig und die Wahrscheinlichkeit der Kontamination auf der 
Oberfläche ist gering. Zur Aufspaltung des organischen Filmes sind Energien von einigen eV 
notwendig. Z. B. benötigt man zur Aufspaltung einer C-H-Bindung 4,3 eV. Diese Energie wird 
von den reaktiven Spezies im Plasma geliefert, siehe OES-Spektren Kapitel 4.5.2. 
Bei dicken organischen Verschmutzungen (einige mg cm-2) erfolgt diese Aufspaltung nicht 
vollständig. Vielmehr werden die Rückstände verchrackt und verbleiben in fester Form auf der 
Oberfläche bestehen  [11] [93] [27]. 
5.4.3. Ergebnisse und Diskussion zur Plasmafeinreinigung von Aluminium 
 
Aluminiumbänder (Materialdaten siehe S. 22) wurden mit einer Geschwindigkeit von 50 m min-1, 
der Maximalgeschwindigkeit des Testaufbaues, an einer 150-mm-LARGE-Plasmaquelle im 
Abstand von 1 cm vorbeigeführt (Schema Abbildung 18). Bei den Versuchen wurden die 
Plasmagaszusammenmessung, die Substratgeschwindigkeit sowie die Anzahl der Zyklen variiert, 
siehe Tabelle 23. Bei einem späteren Inline-Prozess entsprechen zwei Zyklen zwei LARGE-
Plasmaquellen. 
Tabelle 23: variierte Prozessparameter für die Plasmafeinreinigung von Aluminium 
Plasmagasmischung Ar+N2, Ar+N2+O2, Ar+O2, Ar+CO2 
Substratgeschwindigkeit / m min-1 20, 30, 50 
Zyklenzahl 1, 2, 3 
 
Der Nachweis der Ölentfernung vom Aluminiumband erfolgte gravimetrisch und spektroskopisch. 
Für die spektroskopische Auswertung wurde das Aluminiumband nach der Plasmafeinreinigung 
mit der FTIR-Reflexionsspektroskopie (73°, p-Polarisiation) analysiert, siehe Kapitel 3.2. Mit dieser 
Methode können oberflächensensitiv die C-H-Gruppen des Öles zwischen 3000 - 2700 cm-1 
nachgewiesen werden. Die Nachweisgrenze des Öls hängt von dessen Zusammensetzung ab und 
liegt für viele Öle bei einer Schichtdicke von 10 - 20 nm. Alle FTIR-Spektren wurden normiert und 
basislinienkorrigiert. Anschließend erfolgte die Bestimmung der  Reflexionsbandenfläche im 
Bereich 3000 - 2700 cm-1, siehe Abbildung 89. Ist die Fläche annähernd Null, kann von einem 
vollständigen Abbau des Öles gesprochen werden. 
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Abbildung 89: FTIR-Spektrum als Nachweis der Plasmafeineinigung von Aluminium, Normiert und Basislinie 
korrigiert, Berechnung der Reflexionsbandenfläche zwischen 3000 - 2700 cm-1, Bandenfläche  0 bzw. positiv 
vollständiger Abbau des Öles 
Die Ergebnisse der Versuche zur Plasmafeinreinigung von Aluminiumband und die verwendeten 
Prozessparameter sind in Tabelle 24 zusammengefasst. Die höchsten gravimetrisch ermittelten 
Abbauraten weist die Plasmafeinreinigung unter Verwendung eines Ar+N2-Plasmagasgemisches 
bei einer Substratgeschwindigkeit von 30 m min-1 auf. Vergleicht man übergeordnet die 
Massenverluste in Abhängigkeit vom eingesetzten Plasmagas, so ist eine Abnahme der Effektivität 
wie folgt zu sehen: 
 
Ar+N2 > Ar+O2 > Ar+N2+O2 > Ar+CO2 
 
Diese Reihenfolge entspricht der Temperatur des Afterglowplasma, siehe Kapitel 4.5.1. Das 
bedeutet, dass die Effektivität der Ölentfernung dominierend von der Temperatur bestimmt wird. 
Ein sauerstoffhaltiges Plasma ist nicht effektiver als das heißere Ar+N2-Plasma, obwohl die 
Oxidation des Öles größer sein sollte. Weiterhin zeigt sich, dass mit Zunahme der Zyklenzahl der 
Masseverlust zunimmt. Dies ist gleichzusetzen mit einer Verlängerung der Behandlungszeit bzw. 
mit der Verringerung der Substratgeschwindigkeit. Das zeigen auch die Ergebnisse zur Variation 
der Geschwindigkeit. Mit Erhöhung dieser, verringert sich der Masseverlust. Es konnte aber 
gezeigt werden, dass selbst mit 50 m min-1 und einem Zyklus ein vollständiger Öl-Abtrag möglich 
ist, wenn ein Ar+N2-Plasma zum Einsatz kommt. 
Vergleicht man die bisherige Behandlung zur Beseitigung von Öl, wurde gezeigt, dass mit einer 
Plasmabehandlung die Substratgeschwindigkeit um Faktor 50 erhöht werden kann. Bei 
Verwendung von zwei Plasmaquellen für Vorder- und Rückseitenbehandlung verkürzt sich der 
Prozessweges von 4 auf 0,2 m. 
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Tabelle 24: Kenngrößen der Plasmafeinreinigung von Aluminiumband in Abhängigkeit vom Plasmagas, 
Substratgeschwindigkeit und Zyklenzahl 
 
 
Eine weitere Fragestellung ergab sich durch das zu behandelnden Material selbst. Kommt es zu 
einer zusätzlichen Oxidbildung des Aluminiumbandes durch die Plasmabehandlung? Die 
Temperatur bei der Plasmafeinreinigung ist deutlich höher als die vom Ofenprozess, siehe Kapitel 
4.5.1. Zusätzlich kommt die Anwesenheit von atomarem Sauerstoff, der im Ofenprozess nicht 
vorhanden ist, dazu. Die Gefahr einer zusätzlichen Aufoxidation ist gegeben. Um dies zu prüfen, 
wurde bei den FTIR-Messungen ebenfalls die Ar-O-Bande bei ca. 940 cm-1 betrachtet. Aus 
Abbildung 90 wird ersichtlich, dass die Aufoxidation durch das Plasma vergleichbar mit der 
resultierend aus einer Ofenbehandlung ist. Die Prozesszeit der Plasmabehandlung ist so kurz, dass 
die Aufoxidation des Aluminiumbandes die des Ofenprozesses nicht übersteigt. 
 
Abbildung 90: FTIR-Reflexionsspektrum von Aluminium; keine zusätzliche Aufoxidation von Aluminium als 
Folge der Plasmabehandlung 
Plasma S  PG / slm Ar/xx v / m min
-1 Zyklen Dm / µg





Referenz (Al +Öl) -3,59
Öl 
vorhanden
Ofen (200°C, 30 min) 7 0,11 0,20 Öl entfernt
1 3,3 0,05 0,03
2 6,9 0,11 -0,04
3 8,5 0,14 0,16
1 5,5 0,09 0,05
2 7,9 0,13 0,09
3 8,6 0,14 0,16
1 1,7 0,03 0,00
2 2 0,03 0,10
3 1,8 0,03 -0,18
1 1,4 0,02 0,17
2 2,6 0,04 -0,12
3 6,4 0,10 0,10
1 1,7 0,03 0,16
2 2,0 0,03 0,13
3 3,0 0,05 0,15
1 3,8 0,06 -0,32 Öl-Spuren
2 4 0,07 -0,46
3 5,5 0,09 -0,04
1 1,1 0,02 0,21
2 2,6 0,04 -0,09
3 3,5 0,06 0,13
Ar+N2 100 1,5 20
Ar+N2 100 1,5 30
1,5 30
Ar+N2 100 1,5 40
A+N2 100 1,5 50
Ar+CO2 80 1,7 30
Ar+O2 90 3,5 30
Ar+N2+O2 100





 Referenz (Al + Öl)  

































), v = 30 m min
-1
, 3 Zyklen, IRspecXL, 73 °/p
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5.4.4. Bewertung Plasmafeinreinigung von Aluminium 
 
Mit der Plasmafeinreinigung von schmierölverunreinigtem Aluminiumband (200 µm dick) wurde 
ein Applikationsbeispiel aus dem Bereich Automobilbranche untersucht. Bei diesem standen die 
Prozessintegration in einem Bandprozess sowie die Beibehaltung der Maßtoleranz im Fokus, d. h. 
keine Umformung durch thermischen Eintrag beim Plasmafeinreinigen. Auch durfte durch die 
Plasmabehandlung die Oxidschicht des Aluminiums nicht verstärkt werden. 
 
Tabelle 25: Bewertung der Plasmafeinreinigung von Aluminium 
Anforderung Bewertung Begründung 
Vollständige Beseitigung von 
fertigungsbedingten Ölrückständen auf der 
Oberflächen  
erreicht Das Öl wurde mit allen untersuchten 
Plasmagasmischungen Ar+N2, Ar+O2, Ar+N2+O2, 
Ar+CO2 vollständig entfernt. 
Prozessgeschwindigkeiten von 20 -
 50 m min-1 
erreicht Unter Verwendung eines Ar+N2-Plasmas konnten 
Geschwindigkeiten von 50 m min-1 realisiert werden. 
Adaption der Plasmaquelle in einen 
kontinuierlichen Bandprozess 
erreicht Zur Plasmafeinreinigung und anschließenden 
Abscheidung niedrigschmelzender Salzes wurde 
Prototypanlage im Institut aufgebaut und erfolgreich 
getestet. 
Vermeidung einer zusätzlichen Oxidation 
des Aluminiums durch den Plasmaprozess 
erreicht Durch die Plasmabehandlung kommt es zu keiner 
zusätzlichen Oxidation des Aluminiums, im Vergleich 
mit dem derzeitigen nasschemischen Reinigungs- und 
anschließenden Trocknungsprozess in Durchlauföfen 








Gegenstand der vorliegenden Arbeit sind systematische Untersuchungen zum Einsatz der LARGE-
Plasmatechnologie für die großflächige Oberflächenmodifizierung bei Atmosphärendruck. Mit ihr 
können die Einsatzgebiete Schichtabscheidung, Oberflächenaktivierung und -funktionalisierung 
sowie –feinreinigung abgedeckt werden. 
Im Gegensatz zu herkömmlichen Atmosphärendruck-Plasmaverfahren können mit der in der 
Arbeit genutzten LARGE-Plasmaquelle Flächen von 150 mm Breite bei einem Abstand von 
mehreren Zentimetern und Prozessgeschwindigkeit bis zu 100 m min-1 behandelt werden. Zudem 
können alle vier Applikationsfelder mit einer Technologie abgedeckt werden. Dazu wurde in 
dieser Arbeit aus jedem Bereich eine Applikation untersucht und ein optimales 
Prozessparameterfenster ermittelt. 
Ein weiterer wesentlicher Vorteil der LARGE-Plasmatechnologie besteht in der Möglichkeit der 
SiO2-Schichtabscheidung im Abstand von einigen Zentimetern. Dadurch ist es möglich gewölbte 
Bauteilgruppen zu behandeln. Die LARGE-Plasmaquelle wurde für die großflächige 
Oberflächenmodifizierung marktreif entwickelt und zu Airbus Group Innovation überführt. 
 
Für die Einführung der Plasmatechnologie zur großflächigen Oberflächenmodifizierung in die 
Industrie muss ein kontinuierlicher und stabiler Betrieb der Plasmaquelle mit einer homogenen 
Plasmagenerierung gewährleistet werden. Bis zum Beginn der Arbeit wurde die LARGE-
Plasmaquelle mit einer Plasmagasmischung aus mindestens 50 % Argon plus Stickstoff sowie 
einem Gesamtfluss von durchschnittlich 50 slm, maximal 90 slm betrieben. Der hohe Argonanteil 
ist jedoch für viele Anwendungen ein wirtschaftliches Ausschlusskriterium (Argon-Gaspreis). 
Durch die Plasmaquellenoptimierung und –weiterentwicklung, konkret durch die 
Weiterentwicklung der Baugruppen Gasverteiler und Elektroden sowie durch die Anpassungen 
der Stromversorgung, konnte im Rahmen dieser Arbeit der Argonanteil vollständig reduziert und 
erstmals 100 % Druckluft als Plasmagas verwendet werden. Weiterhin konnte ein kontinuierlicher 
Betrieb der Plasmaquelle zur Oberflächenmodifizierung durch die Stabilisierung des Lichtbogens 
erreicht werden.  
Die Charakteristik des Lichtbogens (Energiedichte, Temperatur, Durchmesser) ist durch die 
Stromstärke, den Druck und die Gasatmosphäre bestimmt. Diese Parameter beeinflussen 
maßgeblich die Stabilität des Lichtbogens, wobei der Druck konstant ist, da es sich um eine 
Atmosphärendruck-Plasmaquelle handelt. Die Stromstärke wird durch die TopCon bzw. das 
erstmalig eingesetzte PPS-Modul vorgegeben und geregelt. Die Gasatmosphäre, speziell die 
Gasströmung, wird über den Gasverteiler eingestellt. Zudem wird die Lichtbogenstabilität durch 
die Position der Lichtbogenfußpunkte auf den Elektroden bestimmt. Der Lichtbogen besitzt eine 
Eigendynamik, die nicht steuerbar ist und eine Stabilisierung zusätzlich erschwert. 
Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit haben gezeigt, dass Drallelektroden (spiralförmig 
gasumspülte Elektroden) die Position des Fußpunktes auf der Elektrode stabilisieren. Mit der 
Optimierung der Gasverteiler konnten homogene Afterglowplasmen generiert werden. Es zeigte 
sich, dass für Plasmagasmengen von 110 - 180 slm, die für die Schichtabscheidung verwendet 
werden, ein Trichtergasverteiler ein optimales Afterglowplasma erzeugt. Für geringere 
Gasmengen, wie sie zur Oberflächenaktivierung, -funktionalisierung und -feinreinigung 
eingesetzt werden, ist der Einsatz eines Kaskadengasverteilers ideal. Eine Stabilisierung des 
Lichtbogens bei Verwendung von Plasmagasmengen von 60 - 180 slm und einem 
Molekulargasanteil von > 50 % wurde nur durch die Weiterentwicklung des Stromgenerators 
TopCon und dessen Abstimmung auf die LARGE-Plasmaquelle möglich. Durch seinen 
Proportional-Integral-Differential (PID)-Regler ist es möglich, den spannungs- sowie für den 
stromgeregelten Betrieb zu konfigurieren und auf die Charakteristik des Lichtbogens 
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abzustimmen. Zu Lichtbogeninstabilitäten in Form von Lichtbogenknicken kommt es vorwiegend 
durch den abrupten Positionswechsel des Lichtbogenfußpunktes auf der Elektrode. Um dem 
entgegenzuwirken, wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig das Puls-Power-Supply (PPS)-Modul 
zur Stromreglung verwendet. Mit diesem Modul wird der Lichtbogenstrom in eine hochfrequente 
20 kHz-Schwingung versetzt. Dies verhindert ein Festbrennen des Lichtbogens in einem Punkt auf 
der Elektrode. Stattdessen wird der Fußpunkt in ständiger Bewegung gehalten. Die 
Untersuchungen zeigen, dass durch das PPS-Modul eine Stabilisierung des Lichtbogens teilweise 
möglich ist. Dies ist abhängig von der Plasmagasmenge und deren Zusammensetzung.  
 
Um das Potenzial der LARGE-Plasmaquelle für die großflächige Oberflächenmodifizierung zu 
demonstrieren, wurden vier Anwendungen aus der Industrie ausgewählt. Allen untersuchten 
Beispielen ist gemein: (a) die Plasmabehandlung von großen Flächen (150 mm Breite, 10 -
 100 m min-1), (b) die Verwendung der Plasmatechnologie in einem Abstandsbereich von einigen 
Zentimetern für die Bearbeitung von 3D-Bauteilen, (c) die Einsatzmöglichkeit verschiedenster 
Prozessgase für die Erzeugung einer Vielzahl von spezifischen funktionellen Oberflächengruppen 
sowie (d) die Integration der Plasmaquelle in die Prozesskette z. B. in Form einer Installation an 
einem Roboterarm. Für die Applikationsbeispiele wurden für die Optimierung struktureller und 
chemischer Oberflächeneigenschaften unter gleichzeitiger Betrachtung der Industrietauglichkeit 
wesentliche Prozessparameter identifiziert und untersucht.  
 
Anwendungsbeispiel SiO2-Schichtabscheidung zur Verbesserung der Haftung von 
Titanlegierungen zum strukturellen Kleben 
Für die Luftfahrtindustrie ist die Entwicklung einer Haftvermittlerschicht zur Verbesserung der 
Klebverbindung von Titan auf Titan von großem Interesse. So soll mit der Schicht die Haftkraft 
und Langzeitstabilität, d. h. die Beständigkeit gegenüber Umwelteinflüssen (z. B. Feuchte, 
Temperatur), verbessert werden. Ziel des Einsatzes der Plasmatechnologie ist der Ersatz bzw. die 
Reduzierung der bisher notwendigen gefährlichen Handarbeit mit aggressiven Chemikalien sowie 
der Umweltschutz. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die Legierungen Ti-6Al-4V und Ti-
15V-3Cr-3Sn-3Al untersucht. Zur Haftvermittlung wurden SiO2-Schichten abgeschieden. Die 
quarzähnliche SiO2-Schicht wächst zunächst kompakt auf dem Substrat auf. Dieser schließt sich 
eine poröse Deckschicht an. Deren Struktur wird durch das Größerwerden der in der kompakten 
Schicht eingebauten Droplets und vor allem durch die Anlagerung von in der Gasphase 
gebildeten Agglomeraten bestimmt. Sie ist stark verästelt und vergrößert die Oberfläche. Eine 
solche Struktur wird zur mechanischen Verzahnung des Epoxidharzklebers des Titan-Verbund-
Systems aktiv genutzt. Untersuchungen zeigten, dass die sehr gute Haftung des 
Epoxidharzklebers nicht ausschließlich auf die Struktur, sondern auch auf die chemische 
Zusammensetzung der Schicht zurückzuführen ist. Die mittels Atmosphärendruckplasma 
abgeschiedenen SiO2-Schichten enthalten aufgrund der Abscheidung in offener Atmosphäre und 
der Nutzung der Precursoren HMDSO bzw. TEOS einen hohen Anteil an in die Schicht 
eingebauten OH-Gruppen. Bei Verwendung von HMDSO werden zudem 5 - 7 At.% Kohlenstoff 
in Form von Si-CH3-Gruppen in die Schicht eingebaut. Beide Gruppen begünstigen die chemische 
Anbindung des Epoxidharzklebstoffes. 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, welche Prozessparameter die Struktur und die 
chemische Zusammensetzung der SiO2-Schichten beeinflussen und wie diese zusammenspielen. 
Mit den gewonnenen Kenntnissen zur Schichtabscheidung in offener Atmosphäre bei einem 
Abstand von bis zu 6 cm ist es möglich, gezielt die SiO2-Schichtstruktur und Zusammensetzung zu 
steuern. Die anwenderspezifische Bewertung der Schichtabscheidung erfolgte anhand des 




Titan-Verbunde bei Verwendung der SiO2-Haftvermittlerschichten erreicht. Das Prozessfenster für 
die Schichtabscheidung ist dabei sehr groß. Die gewünschten Haftfestigkeitswerte werden mit 
50 - 150 nm dicken SiO2-Schichten erzielt, die bei Arbeitsabständen von 2 - 6 cm bei Einsatz eines 
Ar+N2- oder eines Druckluftplasmas abgeschieden werden können. Mit der LARGE-
Plasmatechnologie steht damit eine Technologie zur Verfügung, welche die Forderung nach 
Bearbeitung von großen Flächen bei gleichzeitig variierendem Arbeitsabstand im 
Zentimeterbereich erfüllt.  
 
Anwendungsbeispiel Plasmabehandlung von CFK zur Beseitigung und Umwandlung von 
Trennmittelrückständen und Verbesserung der Adhäsion beim Kleben  
Die zweite große und sehr innovative Materialklasse neben den Titanlegierungen in der 
Luftfahrttechnik sind die CFK-Verbund-Systeme. Derzeit wird CFK in der Fertigung vor der 
weiteren Verarbeitung manuell geschliffen. Dieser Feinstaub erzeugende und 
gesundheitsbedenkliche Prozess, der nicht kontrollierbar ist und meist einen unnötig hohen 
Materialabtrag bedingt, dass es partiell zur Freilegung von Kohlenstofffasern kommen kann, soll 
durch die Atmosphärendruck-Plasmabehandlung abgelöst werden. Im Rahmen dieser Arbeit 
wurden silikonbasierte Trennmittelsysteme in Form von Peel Plys bzw. Flüssigtrennmittel auf 
epoxidharzbasierenden Carbonfaser-Verbunden untersucht. Die Untersuchungen zeigten, dass 
mit der Plasmabehandlung das Silikon auf der CFK-Oberfläche in Silikat umgewandelt wird. 
Dieses ermöglicht eine chemische Ankopplung des Epoxidharzklebers an den CFK-Verbund. Im 
Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, welche Prozessparameter die chemische 
Zusammensetzung der Oberfläche beeinflussen und wie diese zusammenspielen. Als relevante 
Prozessparameter wurde hierbei die Plasmagaszusammensetzung (Ar + O2 / CO2 / N2 + H2O, 
Druckluft) und der Arbeitsabstand identifiziert und untersucht. Die anwenderspezifische 
Bewertung der Plasmabehandlung erfolgte anhand des Stirnabzugstests nach DIN EN 15780 
sowie des GIC-Tests nach ASTM D5528. Es wurde gezeigt, dass mit einer LARGE-
Plasmabehandlung die Haftfestigkeit von CFK-Epoxidharz-Verbunden bei Verwendung von CFK-
Materialien mit silikonhaltigen Trennmittel gegenüber dem Schleifen verbessert werden kann und 
das bei einem Arbeitsabstand von bis zu 7 cm.  
 
Resultierend aus den Ergebnissen dieser Arbeit wurde die LARGE-Plasmaquelle im Rahmen des 
EU-Projekts PLIANT (grant agreement number 309530) für die SiO2-Schichtabscheidung und CFK-
Plasmabehandlung bei Airbus Group Innovation in Ottobrunn an einem Roboter installiert, siehe 
Abbildung 91. Dort wird sie für die Bearbeitung von Baugruppen eingesetzt. Mit ihr steht dem 
Industriekunden eine Technologie zur Bearbeitung der zwei wichtigsten Materialklassen für die 
Luftfahrtechnik zur Verfügung. 
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Abbildung 91: 150-mm-LARGE mit vorgeschaltetem kaskadiertem anodisiertem Al-Flansch am Roboterarm 
bei Airbus Group Innovation in Ottobrunn 
 
Anwendungsbeispiel Plasmafunktionalisierung von Polypropylen zur Verbesserung der Adhäsion 
von wasserbasierten Lacken 
In dieser Arbeit wurde die großflächige Plasmamodifizierung von Polypropylen zur Verbesserung 
der Primerlackhaftung für Anwendungen im Automobilbereich untersucht. Polypropylene werden 
bezüglich ihrer Zusammensetzung (Komplexbildner, Füllstoffe) immer komplexer. Damit steigen 
die Anforderungen an die Verfahren zur Vorbehandlung. Es wird zunehmend eine Variabilität der 
Prozesschemie vorausgesetzt. Das ist bei der derzeit eingesetzten Beflammung nicht gegeben. 
Aus diesem Grund wurde die LARGE-Plasmatechnologie als Alternative untersucht. Sie muss wie 
die Beflammung mit Prozessgeschwindigkeiten von mindestens 50 m min-1 und einem 
Arbeitsabstand von bis zu 7 cm einsetzbar sein, um Baugruppen wie beispielsweise Stoßfänger 
bearbeiten zu können. Bei der Plasmabehandlung werden Hydroxyl- und Carboxylgruppen auf 
der Polypropylenoberfläche erzeugt. Diese erhöhen den polaren Anteil der Oberflächenenergie, 
verbessern die Benetzbarkeit und ermöglichen die Anbindung von wasserbasierenden 
Lacksystemen. 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Vielzahl von Plasmagasmischungen zur 
Plasmafunktionalisierung untersucht. Es zeigte sich, dass mit einem CO2-haltigen Plasmagas 
Polypropylen so funktionalisiert werden kann, dass eine hundertprozentige Haftung des 
wasserbasierten Primerlackes erzielt wird. Es wurde für das jeweilige Lacksystem ein 
Prozessparameterfenster (Prozessgeschwindigkeit, Arbeitsabstand und Plasmagasmischung) für 
eine optimale Lackhaftung ermittelt. Eine Korrelation zwischen Oberflächenenergie und neu 
erzeugten funktionellen Gruppen ist nicht eindeutig nachweisbar. Prinzipiell kann jedoch die 
Aussage getroffen werden, dass wenn nach der Plasmabehandlung an der Oberfläche mit FTIR-
Spektroskopie keine Carboxyl- und Hydroxyl-Absorptionsbanden detektiert werden, die 
Lackhaftung schlecht ist.  
Die LARGE-Plasmatechnologie stellt eine Alternative zum derzeit eingesetzten 
Beflammungsverfahren dar. Sie ist aufgrund der Vielfalt von einsetzbaren Plasma- und 
Remotegasen in ihrer Prozesschemie deutlich variabler als die Beflammung und damit anwendbar 





Anwendungsbeispiel Plasmafeinreinigung und Entfettung von Aluminium  
Die Einsatzmöglichkeit der LARGE-Plasmatechnologie für die Plasmafeinreinigung wurde an der 
Reinigung von Aluminiumband demonstriert. Derzeit werden die fertigungsbedingte Öl-
Rückständen auf dem Aluminiumband durch eine Wärmebehandlung im Ofen bei 250 - 260 °C 
vom Öl befreit. Dafür ist eine Ofenlänge von 4 m notwendig, in der das Band mit einer 
Geschwindigkeit von ca. 1 m min-1 durchgeführt wird. Die raum- und zeitintensive Ofenreinigung 
soll durch eine Plasmabehandlung ersetzt werden. Bei den Versuchen wurden die 
Plasmagaszusammensetzung, die Prozessgeschwindigkeit sowie die Anzahl der Zyklen variiert. Die 
höchsten Abbauraten von 0,14 µg cm-2 weist die Plasmafeinreinigung unter Verwendung eines 
Ar+N2-Plasmagasgemisches bei einer Prozessgeschwindigkeit von 30 m min
-1 auf. Die Effektivität 
der Ölentfernung wird von der Temperatur dominierend bestimmt. Ein sauerstoffhaltiges Plasma 
ist nicht effektiver als das heißere stickstoffhaltige Plasma, obwohl der oxidative Abbau des Öles 
stärker sein sollte. Im Rahmen dieser Arbeit konnte eindrucksvoll gezeigt werden, dass die 
Entfettung von Aluminium mittels LARGE-Plasmatechnologie im Vergleich zum Standard-
Ofenprozess 50 mal schneller und mit deutlich vermindertem Platzbedarf mit gleicher Effektivität 
durchgeführt kann. 
 
Auf der Grundlage der Ergebnisse dieser Arbeit zur großflächigen Atmosphärendruck-
Oberflächenmodifizierung wurde ein Mobiler LARGE aufgebaut. Mit ihm wird seine Marktreife 
und Konkurrenzfähigkeit demonstriert. Dem Anwender steht erstmalig eine LARGE-Plasmaquelle 




Mit der vorliegenden Arbeit konnte das hohe Potenzial der LARGE-Plasmatechnologie für die 
großflächige Oberflächenmodifizierung gezeigt werden. Es wurde aber auch darauf verwiesen, 
dass weiterer Entwicklungsbedarf bei der Stabilisierung des Lichtbogens besteht. Dazu sollten die 
Entwicklungsarbeiten zum Gasverteiler sowie zur Stromversorgung fortgeführt werden.  
Bautechnisch wurde die LARGE-Plasmaquelle bereits mit einer Bearbeitungsbreite von 350 mm 
demonstriert. Es gilt zu prüfen, inwieweit die Ergebnisse dieser Arbeit überführbar auf diese 
Plasmaquelle sind. 
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8. Anhang 
 
Tabelle 26: Nomenklatur der detektierten OES-Spezies 
Nomenklatur [58]  Atomare Spezies 
Ar I Ar* 
Ar II Ar+ 
N I N* 
N II N+ 
O I O* 
O II O+ 
C I C* 
 
















309,1 OH A-X X X X X 
325,0 Cu I   X X 
327,6 Cu I   X X 
336,4 N2 C-B X    
337,4 N2 C-B X    
358-359 CN violet   (x)  
385,3 CN violet ?  X  
385,7 CN violet ?  X  
386,4 CN violet ?  X  
387,4 CN violet ?  X  




X    
405 - 428 N2 C-B X    
416,2 Ar I X X X  
420,4 Ar I X X X  
426,3 Ar I X X X  
427,0 Ar I X X X  
427,6 Ar I X X X  
430,4 Ar I X (x) X  
433,7 Ar I X X X  
435,1 Ar II ? (x) (x) (x)  
437,1 ?   X  
442,9 Ar II ? X    
451,4 Ar I (x) (x) (x) (x) 
461,2 Ar II ? (x) (x) (x) (x) 
466,4 Ar II ? (x)    
467,3 N I (x)   (x) 
471,9 ?   X  
474,0 ? (x) (x) X  
476,6 C I   X  
477,5 C I   X  
477,9 C I   X  


















488,2 Ar II (X) (x) (x) (X) 
493,8 N I   (x) (x) 
496,2 ?   X  
504,5 C I   X  








(x) (x) (x) (x) 
528,5 N I (x)   X 
529,7 N I (x)   X 
533,3 N I ? (x)   X 
533,8 O I  X   
538,5 C I   X  
544,5 O I  X   




(x) (x) (x) (x) 
570,2 ?    X 
578,7 ?    X 
579,6 ?   (x)  
580,4 ?   (x)  
589,4 Na I    X 
589,9 Na I    X 
603,8 ? X X X  
616,9 O I  X X X 
630-680 N2 B-A X    
642,0 N I X X (x)  
646,2 O I  X X (x) 
649,0 N I X   X 
665,7 N I X   X 
673,7 N I ? X   X 
675,8 Ar I ? X X X  
687,5 Ar I ? X X X  
697,0 Ar I X X X X 
703,6 Ar I X X X  
707,2 Ar I X X X X 
712,4 C I   X  
715,3 Ar I X X X (x) 
716,2 O I  X X X 
727,6 Ar I X X X X 
738,8 Ar I X X X X 
742,7 N I X (x) (x) X 
744,7 N I X (x) (x) X 
747,3 N I X (x) (x) X 
750,9 Ar I X X X X 
752,0 Ar I X X X X 
764,0 Ar I X X X X 
772,9 Ar I X X X X 
777,6 O I (x) X X X 
777,8 O I (x) X X X 
777,9 O I (x) X X X 















795,3 Ar I X X X X 
801,1 Ar I X X X X 
802,0 Ar I X X X X 
810,8 Ar I X X X X 
812,1 Ar I X X X X 
819,0 N I X (x) (x) X 
819,3 N I X (x) (x) X 
821,6 N I X (x) (x) X 
822,0 N I X (x) (x) X 
822,7 N I X (x) (x) X 
824,6 N I X (x) (x) X 
826,8 Ar I X X X X 
833,9 C I   X  
841,3 Ar I X X X X 
842,9 Ar I X X X X 
845,1 O I ((x)) X X X 
857,3 N I X (x) (x) X 
860,0 N I X (x) (x) X 
863,5 N I  X (x) X X 
866,2 N I X (x) X (x) 
867,4 Ar I X X X X 
868,8 N I X X X X 
869,1 N I X (x) X X 
870,8 N I X (x) X X 
871,4 N I X (x) X X 
871,8 N I X (x) X X 
903,4 N I X   (x) 
905,0 N I X   X 
905,5 N I X   (x) 
906,5 C I   X  
908,2 C I   X  
909,3 C I   X  
909,8 C I   X  
912,7 Ar I X X X (x) 
922,9 Ar I X X X (x) 
926,8 O I  X X X 
927,1 O I  X X X 
939,1 N I X (x)  X 
939,8 N I X (x) (x) X 
941,0 C I   X  
962,6 C I   X  
966,3 Ar I X X X  








 Elektronenstoßanregung und –abregung    Ionisationsprozesse 
 
Abbildung 92: Zusammenstellung wesentliche Reaktionen in einem Ar- HMDSO-Prozess bei 
Atmosphärendruck mit einer RF-Plasmajet-Quelle (P = 5-20 W), entnommen aus [59] 
 
 
Abbildung 93: Anregungsstufen von Argon, 
entnommen aus [59] 
 
Ablaufende Reaktionen: 
 Elektronenstoßanregung  
 Elektronenstoßabregung  
 Ionisationsprozesse (Elektronenstoß 
und Chemo-Ionisation)  
 Elektron-Ion-Rekombination  
 Schwerteilchenstöße  
 Strahlungsübergänge  
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Abbildung 94: Abhängigkeit der Viskosität relevanter Gase von der Temperatur 
 
Abbildung 95: Abhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit von der Temperatur für ausgewählte relevante Gase  
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Abbildung 96: Abhängigkeit der Enthalpie von der Temperatur für ausgewählte relevante Gase 
 
 
Abbildung 97: Teilchendichte in einem Argon-Plasma bei 101 kPa, entnommen aus [1] 
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